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Abstract of WO02074753 

The invention relates to 5-phenylpyrimidine of formula I wherein the substituents have the following 
designations: R<1> represents a five to ten-membered saturated, partially unsaturated or aromatic 
monocyclic or bicyclic heterocycle which contains between one and four heteroatoms from the group 0, N 
or S, and which can be substituted as defined in the description; R<2> represents hydrogen, halogen, 
cyano, alkyl, halogenalkyl or alkoxy; R<3> and R<4> represent hydrogen, alkyl, halogenalkyl, cycloalkyl, 
halogencycloalkyl, alkenyl, halogenalkenyl, cycloalkenyl, alkinyl, halogenalkinyl orcycloalkinyl; together 
with the nitrogen atom to which they are bonded, R<3> and R<4> can also form a five or six-membered 
ring which can be split by a heteroatom and can carry at least one substituent; R<5> and R<6> represent 
hydrogen, halogen, alkyl, halogenalkyl or alkoxy; R<7> and R<8> represent hydrogen, halogen, alkyl or 
halogenalkyl; and R<9> represents hydrogen, halogen, alkyl, alkoxy, cycloalkoxy, halogenalkoxy or 
alkoxycarbonyl. The invention also relates to methods and intermediate products for producing said 
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== (54) Title: 5-PHENYLPYRIMIDINE, METHODS AND INTERMEDIATE PRODUCTS FOR THE PRODUCTION THEREOF 
= AND USE OF THE SAME FOR CONTROLLING PATHOGENIC FUNGI 

= (54) Bezeichnung: 5-PHENYLPYRIMIDINE, VERFAHREN UND ZWISCHENPRODUKTE ZU IHRER HERSTELLUNG UND 
^ IHRE VERWENDUNG ZUR BEKAEMPFUNG VON SCHADPILZEN 



(57) Abstract: The invention relates to 5-phenylpyrimidine of formula I wherein the 
substituents have the following designations: R l represents a five to ten-membered 
saturated, partially unsaturated or aromatic monocyclic or bicyclic heterocycle which 
contains between one and four heteroatoms from the group 0, N or S, and which can 
be substituted as defined in the description; R 2 represents hydrogen, halogen, cyano, 
alkyl, halogenalkyl or alkoxy; R 3 and R 4 represent hydrogen, alkyl, halogenalkyl, cy- 
cloalkyl, halogencycloalkyl, alkenyl, halogenalkenyl, cycloalkenyl, alkinyl, haloge- 
nalkinyl or cycloalkinyl; together with the nitrogen atom to which they are bonded, R 3 
and R 4 can also form a five or six-membered ring which can be split by a heteroatom 
and can carry at least one substituent; R 5 and R 6 represent hydrogen, halogen, alkyl, halogenalkyl or alkoxy; R 7 and R 8 represent 
hydrogen, halogen, alkyl or halogenalkyl; and R 9 represents hydrogen, halogen, alkyl, alkoxy, cycloalkoxy, halogenalkoxy or alkoxy- 
carbonyl. The invention also relates to methods and intermediate products for producing said compounds and the use of the same 
for controlling pathogenic fungi. 
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(57) Zusammenfassung: 5-Phenylpyrimidine der Formel I, in der die Substituenten folgende Begende Bedeutung haben: R 1 fiinf- 
bis zehngliedriger gesattigter, partiell ungesattigter oder aromatischer mono- oder bicyclischer Heterocyclus, enthaltend ein bis vier 
Heteroatome aus der Gruppe 0, N oder S, der wie in der Beschreibung definiert substituiert sein kann, R 2 Wasserstoff, Halogen, 
Cyano, Alkyl, Halogenalkyl oder Alkoxy; R 3 ,R 4 Wasserstoff, Alkyl, Halogenalkyl, Cycloalkyl, Halogencycloalkyl, Alkenyl, Halo- 
genalkenyl, Cycloalkenyl, Alkinyl, Halogenalkinyl oder Cycloalkinyl, R 3 und R 4 kttnnen auch zusammen mit dem Stickstoffatom, 
an das sie gebunden sind, einen funf- oder sechsgliedrigen Ring bilden, der durch ein Heteroatom unterbrochen sein und einen oder 
mehrere Substituenten tragen kann; R 5 , R 6 Wasserstoff, Halogen, Alkyl, Halogenalkyl oder Alkoxy; R 7 , R 8 Wasserstoff, Halogen, Al- 
kyl oder Halogenalkyl; R 9 Wasserstoff, Halogen, Alkyl, Alkoxy, Cycloalkoxy, Halogenalkoxy oder Alkoxycarbonyl, Halogenalkoxy 
oder Alkoxycarbonyl, Verfahren und Zwischenprodukte zur Herstellung dieser Verbindungcn sowie deren Vcrwendung zur Bekamp- 
fung von Schadpilzen. 
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5-Phenylpyrimidine, Verfahren und Zwischenprodukte zu ihrer Her- 
stellung und ihre Verwendung zur BekSmpfung von Schadpilzen 

5 Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft 5-Phenylpyrimidine der For- 
mel I, 



10 




I 



15 in der die Substituenten folgende Bedeutung haben: 

fxinf- bis zehngliedriger gesattigter, partiell ungesat- 
tigter oder aromatischer mono- oder bicyclischer Hetero- 
cyclic, enthaltend ein bis yier Heteroatome aus der 
Gruppe 0, N oder S, mit der Ausnahme von Pyridyl, wobei 
R x .durch eine bis drei gleiche oder verschiedene Gruppen 
R a substituiert sein kann, 

R a Halogen, Hydroxy, Cyano, Oxo, -Nitro, Amino, Mercap to , 
Cr-Ce-Alkyl, Ci-C 6 -Halogenalkyl, C 2 -C6~Alkenyl, 
C2-C6-Alkinyl , C3-C6~Cycloalkyl , Ci-Ce-Alkoxy, 
Ci^C6-Halogenalkoxy , Carboxyl , Ci-C7-Alkoxycarbonyl , 
Carbamoyl, Ci-C7-Alkylaminocarbonyl, C1-C6-AI- 
kyl-Ci-C6-alkylamincarbonyl , Morpholinocarbonyl , Pyr- 
rol idinocarbonyl , Ci-C7-Alkylcarbonylamino , 
Ci-Cs-Alkylamino, Di- (Ci-C6~alkyl) amino, Ci-Cg-Alkyl- 
thio, Ci-Ce-Alkylsulf inyl , Ci-Cg-Alkylsulfonyl, 
Hydroxysulf onyl, Aminosulf onyl , Ci-Cg-Alkylamino- 
sulfonyl, Di- (Ci-C6-alkyl) aminosulf onylj- 
Wasserstoff, Halogen, Cyano, d-Ce-Alkyl, Ci-C6-Halogen- 
alkyl, Ci-C6-Alkoxy, Ci-C4-Halogenalkoxy oder 
C3 -Cg -Al keny 1 oxy ; 

40 R 3 , R 4 unabh&ngig voneinander Wasserstoff, Ci-C6-Alkyl, 

Ci-Ce-Halogenalkyl , C3-C6-Cycloalkyl , C3-C6-Halogencyclo- 
alkyl,, C2~Cs-Alkenyl, C2~C6~Halogenalkenyl, C3-C$-Cycloal- 
kenyl, C2-C 6 -Alkinyl, C 2 -C6-Halogenalkinyl oder C3~C6~Cy- 
cloalkinyl 



20 
25 
30 
35 

R2 



45 
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R 3 und R 4 kannen auch zusammen mit dem Stickstof f atom, an 
das sie gebunden sind, einen ftinf- oder sechsgliedrigen 
Ring bilden, der durch ein Heteroatom aus der Gruppe 0, N 
oder S unterbrochen seih und/oder einen oder mehrere 
Substituenten aus der Gruppe Halogen, Ci-C6-Alkyl, 
Ci-Ce-Halogenalkyl und 0xy~Ci~C3-alkylenoxy tragen kann 
oder in dem zwei benachbarte C-Atome oder ein N- und ein 
benadhbartes C-Atome durch e~ine Ci-C4-Alkylenkette ver- 
bunden sein kdnnen; 

R 5 , R 6 unabhangig voneinander Wasserstoff , Halogen, Ci-C6-Alkyl , m 
Ci-C6-Halogenalkyl oder Ci-C6-Alkoxy; 

R 7 , R 8 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Ci-Cg-Alkyl 
15 oder Ci-Ce-Halogenalkyl; - 

R 9 Wasserstoff, Halogen, Ci~C 6 -Alkyl, Ci-C 6 -Alkoxy, 

C3-C6-Cycloalkoxy, Ci-Ce-Halogenalkoxy, Ci-C6-Alkoxy- 
carbonyl oder Ci-C6-Alkylaminocarbonyl . 

20 

AuBerdem betrifft die Erfindung Verfahren und Zwischenprodukte 
zur Herstellung dieser Verbindungen sowie deren Verwendung zur 
Bek&mpfung von Schadpilzen. 

25 2-Pyridyl-4-aminopyrimidin~Derivate mit fungizider Wirkung sind . 
bekannt aus EP-A 407 899, Pyridylpyrimidin-Derivate sind bekannt 
aus DE-A 39 37 284, DE-A 39 37 285, DE-A 40 29 649, 
DE-A 40 34 762, PE-A 42 27 811, EP-A 481 405 und WO-A 92/10490. 

30 Die in den vorstehend genannten Schrif ten beschriebenen Verbin- 
dungen sind als Pf lanzenschutzmittel gegen Schadpilze geeignet. 

Ihre Wirkung ist jedoch in vielen Fallen nicht zuf riedenstellend. 
Daher lag als Aufgabe zugrunde, Verbindungen mit verbesserter 
35 Wirksamkeit zu finden. 

DemgemaS wurden die eingangs def inierten Phenylpyrimidinderivate 
I gefunden. AuSerdem wurden Verfahren und .Zwischenprodukte zu 
ihrer Herstellung sowie sie enthaltende Mittel zur Bekampfung von 
40 Schadpilzen und ihre Verwendung in diesem Sinne gefunden. 

Die Verbindungen der Formel I weisen eine gegentiber den bekannten 
Verbindungen erhShte Wirksamkeit gegen Schadpilze auf , 



45 Die Verbindungen I 'kSnnen auf verschiedenen Wegen erhalten wer- 
den. 
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Verbindungen der Formel I, in der R 1 fttr ttber Sticks toff gebunde 
Heterocyclen steht und-R 2 Chlor bedeutet, sind beispielsweise auf 
folgendem Verfahren zug&nglich: 

5 Aus der Cyclokondensation von Thioharnstof f mit Phenylmalonsau- 
realkylestern der Formel II werden Verbindungen der Formel III 
erhalten, 



wobei in Formel II R fur Ci-C6~Alkyl steht. Die Reaktion erfolgt 
15 iiblicherweise in einem protischen . LSsungsmittel wie z.B. Alkoho- 
len, insbescmdere Ethanol . Sie kann* aber auch in aprotischen L6- 
sungsmitteln wie z.B. Pyridin, N,N-Dimethylf ormamid, N,N-Dime- 
thylacetamid, oder Mischungen aus diesen durchgefuhrt Werden 
[vgl. US 4,331,590; Org. Prep, and Proced. Int., Bd. 10, S. 21-27 
20 (1978); Collect. Czech. Chem. Commun. , Bd. 48, S. 137-143 (1983); 
Heteroat. Chem., Bd. 10, S. 17-23 (1999); Czech. Chem. 
Commun., Bd. 58, S. 2215-2221 (1993)]. 

Es kann vorteilhaft sein, in Gegenwart einer Base zu arbeiten, 
25 die Squimolar oder auch in (JberschuS angewendet werden kann. Als 
Basen kommen beispielsweise Alkali- und Erdalkalimetallcarbonate 
und -hydrogencarbonate, z.B. die Kalium- und Natriumsalze, insbe- 
sondere Na 2 C0 3 und NaHC03, oder auch Stickstoff basen, wie z.B, 
Pyridin und Tributylamin, in Frage. Die Reaktions temper a tur liegt 
30 normalerweise bei 20-250°C, vorzugsweise bei 70-220°C. 

Oblicherweise werden die Komponenten in etwa stochiometrischem 
Verhaitnis eingesetzt. Es kann jedoch vorteilhaft sein, Thioharn- 
stof f im Oberschufi einzusetzen. Die benotigten Arylmalonester 
35 sind bekannt (vgl. EP-A 1002 788) oder kSnnen nach literatur- 
bekannten Methoden hergestellt werden. 

Verbindungen III werden durch Alkylierungsmittel IV zu den Thio- 
barbiturs^urederivaten umgesetzt. In Formel IV bedeutet R 

40 Ci-Cg-Alkyl und X eine nucleophil abspaltbare Abgangsgruppe . For- 
mel IV steht allgemein ftir ubliche Alkylierungsmittel, wie 
Ci-C6~Alkylhalogenide, insbesondere Methylchlorid und Methylbro- 
mid, Schwefelsaure-di- (Ci-Cs-alkyl) ester, wie Dimethylsulf at , .oder 
einen Methansulfons&ure-Ci-Ce-alkylester, wie Methansulf onsaureme- 

45 thylester. 
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III + R-X 

5 IV 

Die Reaktion kann in Wasser oder auch einem dipolar aprotischen 
LSsungsmittel .wie z.B. N,N-Dimethylformamid durchgefuhrt werden 
[vgl. US 5,250,689], sie erfolgt vorteilhaft in Gegenwart einer 

10 Base, die aquimolar oder auch im OberschuS angewendet werden 
kann. Als Basen kommen Alkali- oder Erdalkalimetallhydroxyde, 
-hydrogencarbonate und -carbonate, wie beispielsweise KOH, NaOH, 
NaHC03 und Na 2 C03 in Frage, aber auch Sticks toff basen wie Pyridin. 
Die Reakt ions tempera tur liegt iiblicherweise bei 0-100°C, vorzugs- 

15- weise bei 10-60°C. ' ttblicherweise werden die Komponenten in etwa 
stochiometrischem VerhSltnis eingesetzt. Es kann jedoch vorteil- 
haft sein, das Alkylierungsmittel im OberschuS einzusetzen. 

Verbindungen V werden in die Dichlorpyrimidine der Formel VI 
20 iiberfiihrt [vgl. US 4,963,678; EP-A 745 593; DE-A 196 42 533; 
WO-A 99/32458; J. Org. Chem. Bd. 58, S. 3785-3786 (1993); Helv. 
Chim. Acta,'Bd. 64, S. 113-152 (1981)]. 



25 iv [cl] » r-s-<\ />— 4 i>-^ vi 



Als Chlorierungsmittel [CI] eignen sich beispielsweise POCI3, 
30 PCI3/CI2 oder PCI5, oder Mischungen dieser Reagenzien. Die Reak- - 
tion kann in Uberschtissigem Chlorierungsmittel (POCI3) oder einem 
inerten L6sungsmittel, wie beispielsweise Acetonitril oder 
. 1, 2-Dichlorethan durchgeftlhrt werden. Die Durchfilhrung in POCI3 
ist bevorzugt. 

35 

Diese Umsetzung erfolgt ttblicherweise zwischen 10 und 180°C. Aus 
praktischen Grtinden entspricht gewohnlich die Reakt ions temperatur 
der Siedetemperatur des eingesetzten Chlorierungsmittels (POCI3) . 
oder des Losungsmittels . Das Verfahren wird vorteilhaft unter Zu- 
40 satz von N,N-Dimethylf ormamid in katalytischen oder unterstSchio- 
metrischen Mengen oder von Stickstof fbasen, wie beispielsweise 
N,N-Dimethylanilin durchgefuhrt. 




Durch Aminierung mit VII werden die Dichlorverbindungen der For- 
45 mel VI in die Verbindungen der Formel VIII tiberftihrt. 
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VIII 



Diese Umsetzung erfolgt (iblicherweise bei 0 bis 150°C, vorzugs- 
weise' bei 20 bis 120°C [vgl. J. Chem. Res. S (7), S. 286-287 
(1995), Liebigs. Ann. Chem., S. 1703-1705 (19.95)] in einem inerten 
10 Losungsmittel gegebenenf alls in Gegenwart einer Hilfsbase. 

Als Losungsmittel korfimen protische' Ldsungsmittel, wie Alkohole, 
beispielsweise Ethanol, oder aprotische Losungsmittel, wie aroma - 
tische Kohlenwasserstof f e oder Ether, beispielsweise Toluol, o-, 
15 m- und p-Xylol, Diethylether, Diisopropylether , tert .-Butylme- 
thylether, Dioxan oder Tetrahydrofurah, insbesondere tert. Butyl - 
methylether oder Tetrahydrofuran, in Frage. Als Hilfsbase kommen 
beispielsweise die im folgenden genannten in Betracht: NaHC03, 
Na2C03, Na2HP04, Na2B 4 07, Diethylanilin oder Ethyldiisopropylamin. 

20 

(Jblicherweise werden die Komponenten in etwa stochiometrischem 
Verhaltnis eingesetzt. Es kann jedoch vorteilhaft sein, das Amin 
im OberschuS einzusetzen. 

25 Die Amine der Pormel VII sind kauflich oder literaturbekannt oder 
kSnnen nach bekannten Methoden hergestellt werden: 

Die Thioverbindungen VIII werden zu den Sulfonen der Formel IX ■■ 
oxidiert. 



30 



35 




Die Reaktion wird tlblicherweise bei 0 bis 100°C, vorzugsweise bei 
10 bis 50°C in Gegenwart protischer oder aproptischer Losungsmit- 
tel durchgefuhrt [vgl.: B. Kor. Chem. Soc.,.Bd. 16, S. 489-492 
(1995); Z. Chem., Bd. 17, S. 63 (1977)]. 

40 

Als L5sungsmittel kommen Alkylcarbons&uren, wie Essigsaure oder 
Alkohole, .wie Methanol, Wasser oder halogenierte Kohlenwasser- 
stof fe, wie Dichlormethan oder Chloroform, in Betracht. Es konnen 
auch Gemische dieser LSsungsmittel eingesetzt werden. Bevorzugt 
45 ist Essigsaure und ein Methanol /Wasser-Gemisch. 
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Geeignete Oxidationsmittel sind beispielsweise Wasserstof fper- 
oxid, Perwolframsaure, Peressigsaure, 3-ChlorperbenzoesSure, 
Perphthals&ure, Chlor, Sauerstoff und Oxone® (KHSO5) . Das 
Oxidationsmittel wird tiblicherweise in etwa stochiometrischem 
5 Verhaitnis eingesetzt. Es kann jedoch .vorteilhaft sein, mit \iber- 
schussigem Oxidationsmittel zu arbeiten. 

Pyrimidinderivate der Formel IX werden durch Umsetzung mit Hete- 
rocycleri der Formel X in die Verbindungen I tiberfuhrt. In Formel 
10 X steht der Cyclus A far einen fttnf- bis zehngliedrigen ges&ttig- 
ten, partiell ungesattigten oder aromatischen stickstof fhaltigen 
Ring. 



15 




R-SOj-f N >— <\ /r-^ + (a N-H 



Diese Umsetzung wird tiblicherweise bei 0 bis 200°C / vorzugsweise 
20 bei 10 bis 150°C in Gegenwart eines dipolar aprotischen Losungs- 
mittels wie N,N-Dimethylf ormamid, Tetrahydrofuran oder Acetoni- 
tril durchgeftihrt [vgl. DE-A 39 01 084; Chimia, Bd. 50, 
S. 525-530 (1996); Khim. Geterotsikl. Soedin, Bd. 12, 
S. 1696-1697 (1998)] . 

25 

Oblicherweise werden die Komponenten in etwa stSchiometrischem 
Verhaltnis eingesetzt.- Es kann jedoch vorteilhaft sein, den 
Stickstof f heterocyclics der Formel X im tfberschuE einzusetzen. 

30 Oblicherweise wird' die Reaktion in Gegenwart einer-Base durchge- 
ftthft, die clguimolar oder auch in tfberschuS eingesetzt werden 
kann. Als Basen kommen Alkalimetallcarbonate und -hydrogen- 
carbonate, beispielsweise Na2C03 und NaHC03, Stickstof fbasen, wie 
Triethylamin, Tributylamin und Pyridin, Alkalimetallalkoholate, 

35 wie Natriumethylat oder Kalium-tert. butylat,. Alkalimetallamide 
wie NaNH 2 oder auch Alkalimetallhydride, wie LiH oder NaH, in 
Frage . 

Verbindungen der Formel I, in der R 1 ttber ein Kohlens toff atom an 
40 den Pyrimidinring gebunden ist, sind beispielsweise nach folgen- 
dem Syntheseweg zug&nglich: 



45 



NH 2 ^ 

(Tp* ♦ 11 — ► ©-^ 



XII 




Vb 



WO 02/074753 PCT/EP02/02739 



10 



7 

In Formeln Vb und XII steht der Cyclus B ftir einen aber Kohlen- 
stoff gebundenen ftinf- bis zehngliedrigen gesattigten, partiell 
ungesattigten oder aromatischen heterocyclischen Ring. 

Die Reaktion wird tiblicherweise bei 50 bis 250°C, vorzugsweise bei 
100 bis 200°C in Gegenwart eines inerten LSsungsmittels durchge- 
ftlhrt werden [vgl.: Austr. J. Chem. , Bd. 32, S. 669-679 (1979); 
J. Org. Chem.; Bd.- 58, S. 3785-3786 (1993); Arm. Xim. ZH, Bd. 38, 
Nil, 718-719 (1985) ] . 

Als Losungsmittel kommen in Betracht: protische Losungsmittel, 
wie Alkohole, bevorzugt Methanol oder Ethanol, oder aprotische 
Losungsmittel, wie Tributylamin oder Ethylenglykoldimethylether . 

15 In der Regel ist es - vorteilhaf t, in Gegenwart einer Base zu ar- 
beiten; die aquimolar oder auch in tfberschufi angewendet werden 
kann. Als Basen kommen Alkalimetall- und Erdalkalimetallalkoho- 
late wie Natriummethanolat , Natriumethanolat , Kaliumethanolat , 
Kalium- tert.-Butanolat, insbesondere Natriumethylat oder auch 

20 Stickstof fbasen, wie Triethylamin, Tri-isopropylethylamin und 
N-Methylpiperidin, insbesondere Pyridin und Tributylamin in 
Frage . 

tfblicherweise werden die Komponenten in etwa stdchiometrischen 
25 Mengen eingesetzt. Es kann jedoch auch vorteilhaf t sein eine der 
Komponenten .im tiberschufi einzusetzen. 



30 , Vb tC1] > { B K />— (n /h~R y VIb 



Die Chlorierung von Vb zu VIb erf olgt unter den gleichen Bedin- 
35 gungen wie die Chlorierung von V zu VI. 





vib + VII 

40 

CI 

Die Aminierung des Dichlorpyrimidins VIb mit VII erfolgt unter 
den gleichen Bedinungen wie die Aminierung von VI zu VIII. 

45 
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Verbindungen der Formel I, in der R 2 ftir Alkoxy steht, werden aus 
den entsprechenden Chlorverbindungen der Formel VI (R 2 = CI) durch 
Umsetzung mit Alkali- oder Erdalkalimetallalkoholaten erhalten 
[vgl.: Heterocycles, Bd. 32, S. 1327-1340 (1991); J. Heterocycl. 
5 Chem. Bd. 19, S. 1565-1567 (1982) ;. Geterotsikl . Soedin, S. 
400-402 (1991)]. 

Verbindungen der Formel I, in der R 2 fiir Cyano steht, werden aus 
den entsprechenden Chlorverbindungen der Formel VI (R 2 = CI) durch 
10 Umsetzung mit Alkali-, Erdalkalimetall- oder Metallcyaniden, wie 
NaCN, KCN oder Zn(CN)2, erhalten [vgl.: Heterocycles, Bd. 39, S. 
345-356 (1994); Collect. Czech. Chem. Commun. Bd. 60, S. 
1386-1389 (1995); Acta Chim. Scand. , Bd. 50, S. 58-63 (1996)]. 

15 Verbindungen der Formel I," in der. R 2 fttr Wasserstoff steht, ■ werden 
aus den entsprechenden Chlorverbindungen der Formel VI (R 2 = CI) 
durch katalytische Hydrierung erhalten [vgl.: J. Fluorine Chem.' 
Bd. 45, S. 417-430 (1989); J. Heterocycl . ' Chem. Bd. 29, S. 
1369-1370 (1992)], oder durch Reduktion mit Zink in Essigs&ure 

20 [vgl.: Org. Prep. Proced. Int., Bd. 27, S. 600-602 (1995); JP-A 
09/165 379] . 

Verbindungen der Formel I, in der R 2 ftir Ci-Ce-Alkyl oder 
Cx-Cg-Halogenalkyl steht, lassen sich durch entsprechende Abwand- 

25 -lung der Ausgangsmaterialien der Formel II analog der beschriebe- 
nen Synthesef oige zu den Verbindungen I, in der R 2 Chlor bedeutet> 
herstellen. Anstatt der Phenylmalonester der Formel II werden 
Phenyl-P-ketoester der Formel XIII, in der R 2 Alkyl bedeutet, mit 
• Thioharnstof f oder dem Amidin der Formel XII eingesetzt. Die fol- 

30 genden Umsetzungen werden analog der Verbindungen mit R 2 = .Chlor 
durchgef uhrt . 




45 Die Reaktionsgemische werden in tiblicher Weise auf gearbeitet , 

z.B. durch Mischen mit Wasser, Trennung der Phasen und gegebenen- 
falls chroma tographische Reinigung der Rohprodukte. Die Zwischen- 
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und Endprodukte fallen z.T. in Form farbloser oder schwach br£un- 
licher, z£her Ole an, die unter vermindertem Druck und bei mafiig 
erhohter Temperatur von fltichtigen Anteilen befreit Oder gerei- 
nigt werden. Sofern die Zwischen- und Endprodukte als Fes ts toff e 
5 erhalten werden, kann die Reinigung auch durch Umkristallisieren 
oder .Digerieren erfolgen. 

Sofern einzelne Verbindungen I nicht auf den voranstehend be- 
schriebenen Wegen zuganglich sind, konnen sie durch Derivatisie- 
10 rung anderer Verbindungen I hergestellt werden. 

Bei den in den vorstehenden Formeln angegebenen Def initionen der 
Symbole wurden Sammelbegrif f e verwendet, die allgemein reprasen- 
tativ ftir.die folgenden Substituenteti stehen: 

15 

Halogen: Fluor / Chlor, Brom und Jod; 

Alkyl: gesattigte, geradkettige oder verzweigte Kohlenwasser- 
stbffreste mit 1 bis 4, 6 oder 8 Kohlenstof f atomen, z.B. 

20 Ci-C 6 -Alkyl wie Methyl, Ethyl, Propyl, 1 -Methyl ethyl , Butyl, 1-Me- 
thyl -propyl , 2-Methylpropyl , 1 , 1-Dimethylethyl , Pentyl , 1 -Methyl - 
butyl, 2-Methylbutyl, 3-Methylbutyl, 2,2-Di~methylpropyl, 
1-Ethylpropyl , Hexyl , 1 , 1 -Dime thy lpropyl , 1 , 2-Dimethylpropyl , 
1-Methylpentyl , 2-Methylpentyl, 3-Methylpentyl , 4-Methylpentyl, 

25 1 , 1 -Dimethylbutyl , 1,2 -Dimethylbutyl , 1,3 -Dimethylbutyl , 

2,2-Dimethylbutyl, 2, 3 -Dimethylbutyl, 3 , 3 -Dimethylbutyl , 1-Ethyl- 
butyl , 2-Ethylbutyl , 1,1, 2 -Trime thy lpropyl , 1,2, 2-Trimethyl- 
propyl,. 1-Ethyl-l-methylpropyl und l-Ethyl-2-methylpropyl; 

30 Halogenalkyl : geradkettige oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis 
8 Kohlenstof f atomen .(wie vorstehend genannt) , wobei in diesen 
Gruppen teilweise oder vollst&ndig die Wasserstof fatome durch 
Halogenatome wie vorstehend genannt ersetzt sein konnen, z.B. 
Cl-C2-Halogenalkyl wie Chlormethyl, Brommethyl,. Dichlormethyl, 

35 Trichlonriethyl , Fluormethyl, Dif luormethyl, Trif luormethyl , 
Chlorf luormethyl , Dichlorf luormethyl , Chi ordi fluormethyl , 

1- Chlorethyl , 1-Bromethyl, 1-Fluorethyl, 2-Fluorethyl, 2,2-Di- 
fluorethyl, 2,2,2-Trifluorethyl, 2-Chlor-2-fluorethyl, 2-Chlor- 
2 , 2 -di fluorethyl , 2 , 2-Dichlor-2-f luorethyl , 2,2, 2-Trichlorethyl , 

40 Pentaf luorethyl und 1 , 1 , 1-Tri f luorprop-2-yl ; 

Alkenyl: ungesSttigte, geradkettige oder verzweigte Kohlenwass er- 
stoffreste mit 2 bis 4, 6 oder 8 Kohlenstof f atomen und einer Dop- 
pelbindung in einer beliebigen Position, z.B. C2-Ce-Alkenyl wie 
45 Ethenyl, 1-Propenyl, 2-Propenyl, 1-Methylethenyl , 1-Butenyl, 

2- Butenyl , 3-Butenyl ,' 1-Methyl-l-propenyl , 2 -Methyl -1-propenyl , 
l-Methyl-2 -propenyl , 2-Methyl-2-propenyl , 1-Pentenyl , 2-Pentenyl , 
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3~Pentenyl , 4-Pentenyl , 1-Methyl-l-butenyl , 2-Methyl-l-butenyl , 
3-Methyl-l-butenyl, l-Methyl-2-butenyl, 2-Methyl-2-butenyl, 

3- Methyl-2-butenyl, l-Methyl-3-butenyl, 2~Methyl-3-butenyl, 3-Me- 
thyl-3-butenyl , 1 , l-Dimethyl-2-propenyl , 1 , 2-Dimethyl-l-propenyl , 

5 l,2-Dimethyl-2-propenyl, l~Ethyl-lpropenyl, l-Ethyl-2- 

propenyl, 1-Hexenyl^ 2-Hexenyl, 3-Hexenyl, 4-Hexenyl, 5-Hexenyl, 
1-Methyl-l-pentenyl , 2-Methyl-l-pentenyl , 3-Methyl-l-pentenyl , 

4- Methyl-l-pentenyl , l^Methyl-2-pentenyl , 2-Methyl-2-pentenyl , 

3- Methyl-2-pentenyl , 4-Methyl~2-pentenyl , l-Methyl-3-pentenyl , 
10 2-Methyl-3pentenyl, 3-Methyl-3-pentenyl, 4 -Methyl -3 -pent enyl, 

l-Methyl-4-pentenyl , 2-Methyl-4-pentenyl , 3-Methyl-4-pentenyl , 

4- Methyl-4-pentenyl , 1 , l-Dimethyl-2-butenyl , 1 , l-Dimethyl-3-bute- 
nyl, 1 , 2-bimethyl-l-butenyl , 1 , 2-Dimethyl-2-butenyl , 1 , 2-Dime- 
thyl-3-butenyl , 1 , 3-Dimethyl-l-butenyl , 1 , 3-Dimethyl-2-butenyl , 

15 l,3-Dimethyl-3-butenyl, 2 , 2-Dimethyl-3-butenyl, 2 , 3-Dimethyl-l- 
butenyl, 2 , 3-Dimethyl-2-butenyl , 2, 3-Dimethyl~3-butenyl, 3, 3-Di- 
methyl-l-butenyl , 3 , 3-Dimethyl-2-butenyl , 1-Ethyl-l-butenyl-, 
1 -Ethyl -2 -but enyl, 1 -Ethyl -3 -but enyl, 2-Ethyl~l-butenyl, 2-rEth- 
yl-2-butenyl , 2-Ethyl-3-butenyl , 1,1, 2-Trimethyl-2-propenyl , 

20 1-Ethyl-l -me thyl-2 -propenyl, 1-Ethyl -2 -methyl -Ipropenyl 'und 
l-Ethyl-2-methyl-2-propenyl ; 

Alkinyl: geradkettige oder verzweigte Kohlenwasserstof fgruppen 
mit 2 bis 4, 6 oder 8 Kohlenstof f atomen und einer Dreif achbindung 

25 in einer beliebigen Position, z.B. C2~C6-Alkinyl wie Ethinyl, 
1-Propinyl; 2-Propinyl, 1— Butinyl, 2 -Butinyl, 3-Butinyl, 1-Me- 
thyl-2-propinyl, 1-Pentinyl, 2-Pentinyl, 3-Pentinyl, 4-Pentinyl, 
l-Methyl-2-butinyl, 1 -Me thyl-3 -butinyl, 2-Methyl-3- 
butinyl , 3 -Me thyl-.l -butinyl , 1 , l-Dimethyl-2-propinyl , l-Ethyl-2- 

30 propinyl, 1-Hexinyl, 2-Hexinyl, 3-Hexinyl, 4-Hexinyl, 5-Hexinyl, 

1 - Methyl -2 -pen tiny 1 , 1 -Methyl -3 -pentinyl , l-Methyl-4-pentinyl , 

2- Methyl-3-pentinyl , 2-Methyl-4-pentinyl , 3-Methyl-l-pentinyl , 

3- Methyl-4-pentinyl , 4-Methyl-l-pentinyl , 4-Methyl-2-pentinyl , 

1 1 l-Dimethyl-2-butinyl , 1 , l-Dimethyl-3-butinyl , 1 , 2-Dimethyl-3- 
35 butinyl, 2, 2 -Dime thyl-3 -butinyl, 3 , 3-Dimethyl-l-'butinyl, 1-Eth- 
yl-2-butinyl, l-Ethyl-3-butinyl , 2 -Ethyl -3 -butinyl und 1 -Ethyl - 
l-methyl-2-propinyl; 

Cycloalfcyl: monocyclische, gesattigte Kohlenwasserstof fgruppen 
40 mit 3 bis 6 Kohlenstof f ringgliedem, wie Cyclopropyl, Cyclobutyl, 
Cyclopentyl und Cyclohexyl; 

Alkoxycarbonyl : eine Alkoxygruppe mit 1 bis 6 Kohlenstof f atomen 
(wie vorstehend genannt) , welche tlber eine Carbonylgruppe (-CO-) 
45 an das Gertist gebunden ist; 
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Oxyalkylenoxy: divalente unverzweigte Ketten aus 1 bis 3 
CH 2 -Gruppen, wobei beide Valenzen xiber ein Sauerstof f atom an das 
Gerttst gebunden ist, z.B. OCH2O, OCH 2 CH 2 0 und OCH 2 CH 2 CH 2 0; 

5 ftinf- bis zehngliedrlger gesSttigtes Oder partiell unges&ttigter 
Heterocyclus, enthaltend ein bis vier Heteroatome aus der Gruppe 
Sauerstof f, Stickstoff oder Schwef el: mono- oder bicyclische 
Heterocyclen (Heterocyclyl) enthaltend neben Kohlenstof fring- 
gliedern ein bis drei Stickstoff atome und/oder ein Sauerstof f- 
10 oder Schwef elatom oder ein oder zwei Sauerstoff- und/oder 
Schwef elatome , z.B. 2-Tetrahydrof uranyl , 3-Tetrahydrof uranyl , 

2- Tetrahydrothienyl , 3-Tetrahydrothienyl , 2 -Pyrrol idinyl , 

3- Pyrrolidinyl , 3-Isoxazolidinyl, 4-Isoxazolidinyl, 5-Isoxazoli- 
dinyl , 3-Isothiazolidinyl , 4-Isothiazolidinyl , 5-Isothiazolidi- 

15 nyl, 3-Pyrazolidinyl,- 4-Pyrazolidinyl, 5-Pyrazolidinyl, 2-Oxazo- 
lidinyl, 4-0xazolidinyl , 5-0xazolidinyl, 2-Thiazolidinyl, 4-Thia- 
zolidinyl , 5-Thiazolidinyl , 2-Imidazolidinyl , 4-Imidazolidinyl , 
■ l,2,4-Oxadiazolidin-3-yl, l,2,4-Oxadiazqlidin-5-yl, 1,2,4-Thia- 
diazolidin-3-yl , 1,2, 4-Thiadiazolidin-5-yl , 1,2, 4-Triazoli- 

20 din-3-yl, 1, 3 , 4-Oxadiazolidin-2-yl, 1, 3 , 4-Thiadiazolidin-2-yl, 
1,3, 4-Triazolidin-2-yl , 2 , 3-Dihydrof ur-2-yl , 2,3 -Dihydrof ur-3-yl , 
2 , 4-Dihydrof ur-2-yl , 2 , 4-Dihydrof ur-3-yl , 2 , 3-Dihydrothien-2-yl , 

2 . 3- Dihydrothien-3-yl , 2 , 4-Dihydrothien-2-yl , 2 , 4-Dihydro- 
thien-3-yl , 2 - Pyrrol in- 2 -yl , 2-Pyrrolin-3 -yl , 3-Pyrrolin-2-yl , 

25 3-Pyrrolin-3-yl, 2-Isoxazolin-3-yl , 3-Isoxazolin-3-yl , 4-Isoxazo- 
lin-3-yl, 2-Isoxazolin-4-yl, 3-Isoxazolin-4-yl , 4-Isoxazo- 
lin-4-yl , 2 -Isoxazolin-5-yl , 3-Isoxazolin-5-yl , 4-Isoxazo- 
lin-5-yl, , 2-Isothiazolin-3-yl, 3-Isothiazolin-3-yl, 4-Isothiazo- 
lin-3-yl , 2-Isothiazolin~4-yl , 3-Isothiazolin-4-yl , 4-Isothiazo- 

30 lin-4-yl, 2-Isothiazolin-5-yl, 3-Isothiazolih-5-yl, 4-Isothiazo- 
lin-5-yl , 2 , 3-Dihydropyrazol-l-yl , 2 , 3-Dihydropyrazol-2-yl , 

2 , 3-Dihydropyrazol-3-yl , 2 , 3-Dihydropyrazol-4-yl , 2 , 3-Dihydropy- 
razol-5-yl , 3 , 4-Dihydropyrazol-l-yl , 3 , 4-Dihydropyrazol-3-yl , 

3 , 4-Dihydropyrazol~4-yl , 3 , 4-Dihydropyrazol-5-yl , 4 , 5-Dihydropy- 
35 razol-l-yl , 4 , 5-Dihydropyrazol-3-yl , 4 , 5-Dihydropyrazol-4-yl , 

4, 5-Dihydropyrazol-5-yl , 2 , 3-Dihydrooxazol-2-yl, 2 , 3-Dihydrooxa- 
zol-3-yl, *2,3-Dihydrooxazol-4-yl, 2 , 3-Dihydrooxazol-5-yl, 3,4-Di- 
hydrooxazol-2-yl , 3 , 4-Dihydrooxazol-3-yl , 3 , 4-Dihydrooxazol-4-yl , 

3 . 4- Dihydrooxazol-5-yl , 3 , 4-Dihydrooxazol-2-yl , 3 , 4-Dihydrooxa- 
40 zol-3-yl, 3, 4-Dihydrooxazol-4-yl, 2-Piperidinyl, 3-Piperidinyl , 

4- Piperidinyl , 1 , 3-Dioxan-5-yl , 2-Tetrahydropyra'nyl , 4-Tetrahy- 
dropyranyl , 2-Tetrahydrothienyl , 3-Hexahydropyridazinyl , 4-Hexa- 
hydropyr idaz inyl , 2 -Hexahydropyrimidinyl , 4-Hexahydropyrimidinyl , 

5 - Hexahydropyrimidinyl, 2-Piperazinyl, 1,3, 5-Hexahydro-tria- 
45 zin-2-yl und 1 , 2 , 4-Hexahydrotriazin-3-yl ; 
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ftinf- bis zehngliedriger aromatischer Heterocyclus, enthaltend 
ein bis vier Heteroatome aus der Gruppe Sauerstoff , Stickstoff 
Oder Schwefel: ein- oder zweikemiges Heteroaryl, z.B. 

- 5-crliedricres Het eroaryl, enthaltend ein bis vier Stickstoff- 

5 atome oder ein bis drei Stickstof fatome und ein Schwefel- oder 
Sa,ue^tpfffrtpm; 5-Ring Heteroarylgruppen, welche neben Kohlen- 
stoffatomen ein bis vier Stickstof fatome oder ein bis drei 
Stickstof fatome und ein Schwefel- oder Sauerstoff atom- als Ring- 
• glieder enthalten konnen, z.B. 2-Furyl, 3-E^ryl, * 2-Thienyl, - 
10 3-Thienyl, 2-Pyrrolyl, 3-Pyrrolyl, 3-Isoxazolyl, 4-Isoxazolyl, 
5-Isoxazolyl, 3-Isothiazolyl , 4-Isothiazolyl, ' 5-Isothiazolyl, 

3- Pyrazolyl, 4-Pyrazolyl, 5-Pyrazolyl, 2-0xazolyl, 4-0xazolyl, 
1 5-0xazolyl, 2-Thiazolyl, 4-Thiazolyl, 5-Thiazolyl, 

2-Imidazolyl , 4^Imidazolyl '., 1,2, 4-Oxadiazol-3-yl , 1,2, 4-Oxadia- 
15 . zol-5-yl, l,2,4-Thiadiazol-3-yl, l,2,4-Thiadiazol-5-yl, 

1,2, 4-Triazol-3-yl , 1,3, 4-Cbcadiazol-2-yl , 1,3, 4-Thi'adiazol- 
2-yl und 1, 3 , 4-Triazol-2-yl; 

- benzokondensiertes 5-gliedricres Heteroaryl, enthaltend ein bis 
drei Stickstof fatome oder ein Stickstof fatom und ein Sauer- 

20 stoff- oder Schwef elatom: 5-Ring Heteroarylgruppen, welche ne- 
ben Kohlenstof fatomen ein bis vier Stickstof fatome oder ein bis 
drei Stickstof fatome und ein Schwefel- oder Sauerstof fatom als 
Ringglieder enthalten konnen, und in welchen zwei benachbarte 
Kohlenstof fringglieder oder ein Stickstoff- und ein benachbar- 

25 tes Kohlenstof fringglied durch eine Buta-1 , 3-dien-l , 4- 

diyl gruppe verbrtickt sein konnen, in der ein oder zwei C-Atome 
durch N-Atome ersetzt sein kSnnen; 

- iibey Stickstof f qebiffldenes 5-qljgdyiq^^ H^teyp^ryl, entha,ltend, 
ein bis vier Stickstof fatome , oder ilber Stickstoff aebundenes 

30 benzokondensiertes 5-aliedriaes Heteroarvl; enthalte nd ein bis 
drei Stickstof fatome; 5-Ring Heteroarylgruppen, welche neben 
Kohlenstof fatomen ein bis vier Stickstof fatome bzw. ein bis 
drei Stickstof fatome als Ringglieder enthalten konnen, und in 
welchen zwei benachbarte Kohlenstof fringglieder oder ein Stick- 

35 stoff- und ein benachbartes Kohlenstof fringglied durch eine 

Buta-1, 3-dien-l, 4-diylgruppe verbrUckt sein konnen, in der ein 
oder zwei C-Atome durch N-Atome ersetzt sein k6nnen, wobei 
diese Ringe uber eines der Stickstof fringglieder an das Gertist 
gebunden sind; 

40 - 6-crliedricres Heteroaryl. enthaltend ein bis drei bzw. ein bis 
vier Stickstof fatome : 6-Ring Heteroarylgruppen, welche neben 
Kohlenstof fatomen ein bis drei bzw. ein bis vier Stickstoff - 
atome als Ringglieder enthalten kSnnen, z.B. 3-Pyridazinyl, 

4- Pyridazinyl , 2-Pyrimidinyl , 4-Pyrimidinyl , 5-Pyrimidinyl , 
45 2-Pyrazinyl, 1, 3 , 5-Triazin-2-yl und 1, 2 , 4-Triazin-3-yl; 

i 
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Die besonders bevorzugten Ausfahrungsformen der Zwischenprodukte 
in Bezug auf die Variablen entsprechen denen der Reste R 1 bis R 9 
der Formel I. 

5 Im Hinblick auf ihre bestimmungsgemaSe Verwendung der Phenylpyri- 
midine der Formel I sind die folgenden Bedeutungen der Substi- 
tuenten, und zwar jeweils far sich allein oder in Kombination, 
besonders bevorzugt: 

10 Verbindungen I werden bevorzugt, in denen R 1 ein aromatischer He- 
terocyclus ist. 

AuSerdem werden Verbindungen I bevorzugt, in denen R 1 ein funf- 
' oder sechsgliedriger, insbesondere ein fOnfgliedriger Heterocy- 
15 clus ist. 

Insbesondere sind Verbindungen der' Formel I bevorzugt, in denen R 1 
ein stickstof fhaltiger Heterocyclus ist. 

20 Daneben werden Verbindungen I bevorzugt, in denen R 1 ein Heterocy- 
cius ist, der tiber Stickstof f an den Pyrimidinring gebunden ist. 

Gleichermafien bevorzugt sind Verbindungen I, ' in denen R 1 far fol- 
gende Gruppen steht: Pyrrol, Pyrazol, Iitiidazol, 1, 2 , 4-Triazol, 
25 1, 2, 3-Triazol, Tetrazol, 1, 2 , 3-Triazin, 1,2,4-Triazin, Oxazol, 
Isoxazol, 1, 3 , 4-Oxadiazol, Furan, Thiophen, Thiazol, Isothiazol, 
wobei der Heterocyclus aber C oder N an den Pyrimidinring gebun- 
den sein kann. 

30 Weiterhin werden Verbindungen I bevorzugt, in denen der Cyclus R 1 
far Pyridazin, Pyrimidin oder Pyrazin steht, insbesondere fur 
2-Pyrimidin. 

GleichermaSen bevorzugt sind Verbindungen I, in denen R 1 far ggf . 
35 durch bis zu drei Gruppen R a oder R a ' substituiertes Pyrazol, Pyr- 
rol, Imidazol, 1, 2 , 3-Triazol, 1 , 2 , 4-Triazol , Tetrazol, 2-Pyridin, 
2-Pyrimidin, Pyrazin oder 3-Pyridazin steht. 

Besonders bevorzugt werden Verbindungen I, in denen R 1 fiir Pyra- 
40 zol., ,1, 2, 3-Triazol oder 1, 2, 4-Triazol, insbesondere far 
1-Pyrazol, steht. 

Daneben werden Verbindungen I besonders bevorzugt, in denen der 
Cyclus R 1 durch eine bis drei gleiche oder verschiedene der fol- 
45 genden Gruppen R a/ substituiert ist: 
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Halogen, Hydroxy, Cyano, Nitro, Amino, Mercapto, Ci-Ce-Alkyl, 
Ci-C^-Halogenalkyl , Ca-Ce-Alkenyl , C2-C6~Alkinyl , C3-C6~Cyclo- 
alkyl, Ci-C 6 -Alkoxy, Ci-Ce-Halogenalkoxy, Carboxyl, 
Ci-C7-Alkoxycarbonyl , Carbamoyl , Ci-C7~Alkylaminocarbonyl , 
5 Ci-Cg-Alkyl-Ci-Cg-alkylamincarbonyl, Morpholinocarbonyl, Pyr- 

rol idinocarbonyl , Ci-C7-Alkylcarbonylamino, Ci-Cg-Alkylamino, 
Di- (Ci-Ce-alkyl) amino, Ci-C 6 -Alkylthio, Ci-Ce-Alkylsulf inyl , 
Ci-Ce-Alkylsulf onyl , Hydroxysulf onyl , Aminosulf onyl , 
Ci-Ce-Alkylaminosulfonyl oder Di- (Ci-Cg-alkyl) aminosulf onyl . 

10 

Insbesondere werden Verbindungen I besonders bevorzugt, in denen 
der Cyclus R 1 durch eine bis drei gleiche oder verschiedene der 
folgenden Gruppen R a " substituiert ist: 

15 Halogen, Cyano, Nitro, Amino, Ci-Cg-Alkyl, Ci-Cs-Halogenalkyl, 

Ci-C6-Alkoxy , Carboxyl , Ci-C7-Alkoxycarbonyl , Carbamoyl , 
C 1 -C 7 -Alkylaminocarbonyl, Di- (Ci-C6-alkyl) amincarbonyl oder 
Ci-C7-Alkylcarbonylamino . 

20 Besonders bevorzugt werden Verbindungen I, in denen R 1 unsubsti- 
■ tuiert oder einfach substituiert ist durch Halogen, Cyano, Nitro, 
Methyl oder Methoxy. 

GleichermaSen bevorzugt sind Verbindungen I, in denen R 2 nicht fur 
25 Wasserstoff. steht. 

AuSerdem werden Verbindungen I besonders bevorzugt, in denen R 2 
fUr Halogen, Ci-C^-Alkyl oder Ci-C6-Alkoxy, insbesondere ftlr Halo- 
gen, steht. 

30 

Besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel I, in der R 2 
Chlor bedeutet . < • * • 

Aufierdem werden Verbindungen der Formel I bevorzugt, in denen R 3 
35 far Wasserstoff steht. 

GleichermaSen besonders bevorzugt sind Verbindungen I, in denen R 3 
und R 4 unabhangig voneinander Ci-Ce-Alkyl, Ci~C6-Halogenalkyl, 
C3-Ce-Cycloalkyl, C2-C6-Alkenyl bedeuten. 

40 

Insbesondere werden Verbindungen der Formel I bevorzugt, in denen 
R 3 far Wasserstoff und R 4 far Ci-C4-Halogenalkyl steht. 

Weiterhin werden Verbindungen I bevorzugt, in denen R 3 und R 4 zu- 
45 sammen mit dem Stickstof f atom, an das sie gebunden sind, einen 
fOnf- oder sechsgliedrigen Ring bilden, der durch ein Sauerstoff- 
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atom unterbrochen sein kann und einen oder zwei Ci-Cg-Alkylsub- 
• stituenten tragen kann. 

1 

Weiterhin werden Verbindungen I bevorzugt, in denen nicht sowohl 
5 R 5 als auch R 6 Wasserstoff bedeuten. 



Besonders bevorzugt werden Verbindungen I, in denen R 5 Was sers toff 
bedeutet. 

10 Gleichermafien besonders bevorzugt werden Verbindungen .1, in denen 
R 5 Wasserstoff und R 6 Halogen oder Methyl bedeuten. 

Desweiteren werden Verbindungen I besonders bevorzugt, in denen R 7 
und R 8 gleich oder. verschieden sind und Wasserstoff oder Halogen 
15 bedeuten. 

AuSerdem werden Verbindungen I besonders bevorzugt, in denen R 9 
far Wasserstoff, Halogen oder Ci-C4-Alkoxy steht. • 

20 Gleichermafien besonders bevorzugt sind Verbindungen I', in denen 
R 1 bis R 4 wie far Formel I definiert sind und R A far folgende'Re- 
. stekombinationen steht : 2-Chlor, 6-Fluor ; 2 , 6-Dif luor; 2 , 6-Di- 
chlor; 2 -Methyl, 4 -Fluor; 2 -Methyl , 6-Fluor; 2~Fluor , 4-Methyl; 
2, 4, 6-Trifluor; 2, 6-Dif luor, 4-Methoxy, 2 , 4-Dimethyl und Penta- 

25 fluor. 



30 




Darilberhinaus werden Verbindungen der Formel I' besonders bevor- 
zugt, in denen R A 2 , 4, 6-Trifluor bedeutet, 

35 

Insbesondere sind im Hinblick auf ihre- Verwendung die in den fol- 
genden Tabellen zusammengestellten Verbindungen I bevorzugt. Die 
in den Tabellen far einen Substituenten genannten Gruppen stellen 
auSerdem far sich betrachtet, unabhangig von der Kombination, in 
40 der sie genannt sind, eine besonders bevorzugte Ausgestaltung des 
betreffenden Substituenten dar, 

Tabelle 1 

Verbindungen der Formel 1-1, in denen R 5 ftir Fluor, R 6 ftir Chlor 
45 und R7, r8 und R 9 far Wasserstoff stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
belle A entspricht 
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Tabelle 2 

Verbinciungen der Formel 1-1, in denen R 5 und R 6 fiir Fluor undR 7 , 
10 R 8 und R 9 fur Wasserstoff stehen und die Korabination der Reste R 3 
und R 4 fUr eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

Tabelle 3 

15 Verbindungen der Formel 1-1, in denen R 5 und R 6 fiir Chi or und R 7 , 
R 8 und R 9 far Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
und R 4 far eine . Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

*' . 
20 Tabelle 4 

Verbindungen der Formel 1-1, in denen R 5 fur Fluor und R 6 far Me- 
thyl und R 7 , R 8 und R 9 far Wasserstoff stehen und die Kombination 
der Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der 
Tabelle A entspricht 

Tabelle 5 

Verbindungen der Formel 1-1, in denen R 5 , R 6 und R 9 far Fluor urid 
R 7 und R 8 far Wasserstoff stehen" und die Kombination der Reste R 3 
undR 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
30 spricht 

Tabelle 6 

Verbindungen der Formel 1-1, in denen R 5 und R* fiir Fluor, R 7 und 
R 8 far Wasserstoff und R 9 far Methoxy stehen und die Kombination 
35 der Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der 
Tabelle A entspricht 

Tabelle 7 

Verbindungen der Formel 1-1, in denen R 5 , R 6 , R 7 , R 8 und R 9 far 
40 Fluor stehen und die Kombination def Reste R 3 und R 4 far eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

Tabelle 8 

Verbindungen der Formel 1-1, in denen R 5 far Methyl, R 6 , R 7 und R 8 
45 far Wasserstoff und R 9 far Fluor stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 fOr eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
belle A entspricht 
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Tabelle 9 

Verbindungen der Formel 1-1, in denen R 5 ftir Fluor, R 6 , R 7 und R 8 
ftir Wasserstoff und R 9 ftir Methyl stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
5 belle A entspricht 

Tabelle 10 

Verbindungen der Formel I-i; in denen R 5 und R 9 ftir Methyl und R 6 , 
R 7 und R 8 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
10 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

Tabelle 11 ' 

Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 fur Fluor, R 6 ftir Chlor 
15 und R 7 , .R 8 und R 9 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
belle A entspricht . . 



20 




1-2 



Tabelle 12 

25 Verbindungen der . Formel 1-2, in denen R 5 und R 6 ftir Fluor und R 7 , 
R a land R 9 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

30 Tabelle 13 / 

Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 und R 6 ftir Chlor und R 7 , 
R 8 und R 9 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste. R 3 
und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

35 

Tabelle 14 

Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 ftir Fluor und R 6 ftir Me-r 
thyl und R 7 , R 8 und R 9 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination 
der Reste R 3 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der 
40 Tabelle A entspricht 

Tabelle 15 

. Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 , R 6 und R 9 ftir Fluor und 
R 7 und R 8 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
45 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 
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Tabelle 16 

Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 und R 6 fur Fluor, R 7 und 
R 8 fur Wasserstoff und R 9 ftir Methoxy stehen und die Kombination 
der Reste R 3 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der 
5 Tabelle A entspricht 

Tabelle 17 

Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 , R 6 , R 7 , R 8 und R 9 ftir 
Fluor stehen und die Kombination der Reste R 3 und R 4 fur eine Ver- 
io bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

Tabelle 18 

Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 fur Methyl, R 6 , R 7 und R 8 
ftir Wasserstoff und R 9 ftir Fluor stehen und die Kombination der. 
15 Reste R 3 und R 4 fiir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
belle A entspricht 

Tabelle 19 

Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 fiir Fludr, R 6 , R 7 und R 8 
20 fiir Wasserstoff und R 9 fiir Methyl stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
belle A entspricht 

Tabelle 20 

25 Verbindungen der Formel 1-2, in denen R 5 und R 9 ftir Methyl und R 6 , 
R 7 und R 8 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

30 Tabelle 21 

Verbindungen der Formel- 1-3, -in denen R 5 ftir Fluor, R 6 ftir Chlor 
und R 7 , R 8 und R 9 ftir ■ Wasserstoff stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
belle A entspricht 



Tabelle 22 

Verbindungen der Formel 1-3, in denen R 5 und R 6 ftir Fluor und R 7 , 
R 8 und R 9 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 



40 



35 




1-3 



45 spricht 
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Tabelle 23 

Verbindungen der Fontiel 1-3, in denen R 5 und R 6 fiir Chlor und R 7 , 
R 8 land R 9 far Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
und R 4 ftlr eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
5 spricht 

Tabelle 24 

Verbindungen der Formel 1-3 , in denen R 5 far Fluor und R 6 ftir Me- 
thyl und R 7 , R 8 und R 9 ftlr Wasserstoff stehen und die Kombination 
10 der Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der 
Tabelle A ent spricht 

Tabelle 25 

Verbindungen der .Formel Ir-3,. in denen R 5 , R 6 und R 9 far Fluor und 
15 R 7 und R 8 fiir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

* Tabelle 26 

20 Verbindungen der Formel 1-3/ in denen R* und R 6 far Fluor, R 7 und 
R 8 far Wasserstoff und R 9 far Methoxy stehen und die Kombination 
der Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der 
Tabelle A entspricht 

'25 Tabelle 27 

Verbindungen der Formel 1-3, in denen R 5 , R 6 , R 7 , R 8 und R 9 fur 
Fluor stehen und die Kombination der Reste R 3 und R 4 far eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 Tabelle 28 

Verbindungen der Formel 1-3, in denen R 5 fur Methyl, R 6 , R 7 und R 8 
far Wasserstoff und R 9 far Fluor stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
belle A entspricht 

35 

Tabelle 29 

Verbindungen der Formel 1-3, in denen R 5 far Fluor, R 6 , R 7 und R 8 
far Wasserstoff und R 9 far Methyl stehen und die Kombination 'der 
Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
40 belle A entspricht 

Tabelle 30 , 
Verbindungen der Formel 1-3, in denen R 5 und R 9 .far Methyl und R 6 , 
R 7 und R 8 far Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
45 und R 4 far eirie Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 
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Tabelle 31 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 far Fluor, R 6 fur Chi or 
und R 7 , R 8 und R 9 far Wasserstoff stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
5 belle A entspricht 



10 




1-4 



Tabelle 32 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 und R 6 far Fluor und R 7 , 
R 8 und R 9 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination 'der Reste R 3 
15 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A. ent- 
spricht 

Tabelle 33 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 und R 6 ftir Chlor und R 7 , 
20 R 8 und R 9 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
• und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

Tabelle 34 

25 Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 ftir Fluor und R 6 ftir Me- 
thyl und R 7 , R 8 und R 9 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination 
der Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der 
Tabelle A entspricht 

30 Tabelle 35 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 , R 6 und R 9 ftir Fluor und 
R 7 und R 8 far Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A ent- 
spricht 

35 

Tabelle 3 6 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 und R 6 fur Fluor, R 7 und 
R 8 far Wasserstoff und R 9 fur Methoxy stehen und die Kombination 
der Reste R 3 und R 4 far eine Verbindung jeweils einer Zeile der 
40 Tabelle A entspricht 

Tabelle 37 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 , R 6 , R 7 , R 8 und R 9 far 
Fluor stehen und die Kombination der Reste R 3 und R 4 far eine Ver- 
45 bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 38 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 ftir Methyl, R 6 , R 7 und R 8 
far Wasserstoff und R 9 ftir Fluor stehen und die Kombination der 
Reste R 3 und R 4 ftlr eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
5 belle A entspricht 

Tabelle 39 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 flir Fluor, R 6 , R 7 und R 8 
. ftir Wasserstoff und R 9 ftir Methyl stehen und die Kombination der 
10 Reste R 3 und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile der Ta- 
belle A entspricht 

Tabelle 40 

Verbindungen der Formel 1-4, in denen R 5 . und R 9 ftir Methyl und R 6 , 
15 R 7 und R 8 ftir Wasserstoff stehen und die Kombination der Reste R 3 
und R 4 ftir eine Verbindung jeweils einer Zeile. der Tabelle A ent- 
spricht 

. Tabelle A 



25 



35 



40 



No. 


R3 


R* 


A-l 


CH 2 CH 3 


H 


A-2 


CH2CH3 


CH 3 


A-3 


CH 2 CH 3 


CH2CH3 


A-4 


CH 2 CH 2 CH 3 


•H 


A- 5 


CH2CH2CH3 j 


CH 3 


A-6 


CH 2 CH 2 CH 3 


CH2CH3 


A-l 


CH 2 CH 2 CH 3 


CH 2 CH 2 CH 3 ' 


A- 8 


CH 2 CH 2 F 


H 


A- 9 


CH 2 CH 2 F 


CH 3 


A-10 


CH 2 CH 2 F 


CH2CH3 


A-ll 


CH2CF3 


H 


A-12 


CH2CF3 


CH 3 


A-13 


CH2CF3 


CH2CH3 


A-14 


CH2CF3 


CH 2 CH 2 CH 3 


A-15 


CH2CCI3 


H 


A-l 6 


CH2CCI3 


CH 3 


A-17 


CH2CCI3 


CH2CH3 


A-18 


CH2CCI3. 


CH 2 CH 2 CH 3 


A-l 9 


CH(CH 3 ) 2 


H 


A-20 


CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


A-21 


CH(CH 3 ) 2 


CH2CH3 


A-2 2 


CH(CH 3 ) 2 


CH2CH2CH3 
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No. 


R3 


R4 


A-23 


CH 2 C(CH 3 ) 3 


H 


A-24 


CH 2 C(CH 3 ) 3 


' CH 3 


A-25 


CH 2 C(CH 3 ) 3 


CH 2 CH 3 


A-26 


CH 2 CH(CH 3 ) 2 


H 


A-27 


.CH 2 CH(CH 3 ) 2 


CH 3 ■ 


A-28 


CH 2 CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


A-29 


(±) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


H 


A-30 


(±) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


CH 3 


A-31 


(±) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


CH 2 CH 3 


A-32 


(R) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


H 


A-33 


(R) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


CH 3 


A-34 


(R) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


CH 2 CH 3 


A-35 


(S) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


H 


• A-36 


(S) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


CH 3 


A-37 


(S) CH(CH 2 CH 3 )CH 3 


CH 2 CH 3 


A r 38 


(±) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


H 


A-39 


,(±) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


A-40 


(±) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


A-41 


(R) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


H 


A-42 


(R) CH(CH 3 ) -CH(CHO ;> 


CH 3 


A-43 


(R) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


A-44 


( S ) CH ( CH 3 ) ~CH ( CH 3 ) o 


H 


A-45 


(S) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


A-46 


(S) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


A- 4 7 


(±) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


H 


A-48 


(±) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


CH 3 


A-49 


(±) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


CH 2 CH 3 


A-50 


' (R) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


H 


A-51 


(R) CH (CHO -C (CHO 7 




A-52 


( R) CH ( CH 3 ) -C ( CH 3 ) 3 


CH 2 CH 3 


A-53 


(S) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


H 


A-54 


( S ) CH ( CHi ) -C ( CH-* ) 


CH 5 


A-55 


(S) CH(CHO -C(CHi)^ 


CH 2 CH 3 


A-56 


(±) CH(CHO -CF-* 


H 


A-57 


(±) CH (CHO -CF-* 


CH 3 


A-58 


(±) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 2 CH 3 


A-59 


(R) CH(CH 3 )-CF 3 


* H 


A-60 


(R) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 3 


A-61 


(R) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 2 CH 3 
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No. 


R 3 






A-62 


(S) CH(CH 3 )-CF 3 


H 




A-63 


(S) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 3 


5 


A-64 


(S) CH{CH 3 )-CF 3 


CH 2 CH 3 




A-65 


(±) CH(CH 3 )-CC1 3 


H 




A-66 


(±) CH(CH3) -CCI3 


CH 3 




A-67 


(±) CH(CH 3 )-CC1 3 


CH 2 CH 3 


10 


A-68 


(R) CH(CH 3 )-CCl3 


H 


A-69 


(R) CH(CH 3 )-CCl3 


CH 3 




A-70 


(R) CH{CH 3 ')-CCl3 


CH 2 CH 3 




A-71 


(S) CH(CH 3 )-CC1 3 


H 




A-72 j 


(S) CH(CH 3 )-CC1 3 


CH 3 


15 


A-73 


(S) CH(CH 3 )-CC1 3 


CH 2 CH 3 




A-74 


CH 2 C(CH 3 ) =CH 2 


H 




A-75 


CHoC (CH 3 ) =CH 2 


CH3 




A-76 


CH 2 C(CH 3 )=CH 2 


CH 2 CH 3 


20 


A-77 


Cyclopentyl 


H 




A-78 


Cyclopentyl 


CH 3 




A-79 


Cyclopentyl 


CH 2 CH 3 




A-80 


-(CH 2 ) 4 - 


25 


A-81 


(±) -(CH 2 ) 2 - 


CH(CH 3 )-CH 2 - 


A-82 


(R) -(CH 2 ) 2 - 


CH(CH 3 )-CH 2 - ' 




A-83 


(S) -(CH 2 ) 2 - 


CH(CH 3 )-CH 2 - 




A-84 


-(CH 2 ) 2 -CH(OCH 3 )-CH 2 - 


30 


A-85 


- (CH 2 ) 2-CH (CH 2 CH 3 ) -CH 2 - 


A-86 


- (QH 2 ) 2 -CH [CH ( CH 3 ) 2 ] -CH 2 - 




A-87 


-CH 2 -CH=CH-CH 2 - 




A-88 


-(CH 2 ) S - 




A-89 


-r (CH 2 ) 2-CH (CH 3 ) - (CH 2 ) 2 - 


35 


A-90 


(±) -(CH 2 ) 3 - 


CH(CH 3 )-CH 2 - 




A-91 


(R) -(CH 2 ) 3 - 


CH(CH 3 )-CH 2 - 




A-92 


(S) -(CH 2 ) 3 - 


CH(CH 3 )-CH 2 - 




A-93 


-(CH 2 ) 2 -C(0[CH 2 hO)-(CH 2 ) 2 - 


40 


A-94 


- (CH 2 ) 2-C (0 [CH 2 ] 3 0) - (CH 2 ) 2 - 




A-95 


— (CH 2 ) — 


PH 2 

CHj— 




A-96 


-(CH 2 ) 2 -CH=CH-CH 2 - 




A-97 


-(CH 2 ) 2 -0-(CH 2 ) 2 - 


45 


A-98 


- -CH 2 -CH ( CH 3 ) -0-CH ( CH 3 ) -CH 2 - 




A-99 


(cis) -CH 2 -CH(CH 3 )-0-CH(CH 3 )-CH 2 - 
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No. 


R3 


R* 


A-100 


( trans ) -CH-j-CH (CEh ) -O-CH ( CHt ) -CHo- 


A-101 


- (CHo) o-NH- (CHo) o- 


A-102 




A-103 


- (CHo) 9-S- (CHo) o- 
\ ^- AA 2 / 2 x Vm * j,,1 2' 2 


A-104 


-(CH 2 ) 2 -CHF-(CH 2 ) 2 - ■ 


A-10S 


-(CH 2 )3-CHF-CH 2 - 


A-106 


-(CH 2 ) 2 -CH(CF 3 )-(CH 2 ) 2 - 


A-107 


- (CH 2 ) 2 -CH ( CH 2 F ) - (CH 2 ) 2 - 


A-108 


-(CH 2 ) 2 -CF 2 -(CH 2 ) 2 - 



10 



Die Verbindungen I eignen sich als Fungizide. Sie zeichnen sich 
15 durch eine hervorragende Wirksamkeit gegen ein breites Spektrum " 
von pf lanzenpathogenen Pilzen, insbespndere aus der Klasse der " 
Ascomyceten, Deuteromyceten, Phycomyceten und Basidiomyceten, 
aus. Sie sind zum Teil systemisch wirksam und kdnnen .im Pflanzen- 
schutz als Blatt- und Bodenfungizide eingesetzt werden. 

20 

Besondere Bedeutung haben sie ftir die BekSmpfung einer Vielzahl 
von Pilzen an verschiedenen Kulturpf lanzen wie Weizen, Roggen, 
Gerste, Hafer, Reis, Mais, Gras, Bananen, Baumwolle, Soja,- Kaf- , 
fee, Zuckerrohr, Wein, Obst- und Zierpflanzen und Gemtisepf lanzen 
25 wie Gurken, Bohnen, Tomaten, Ka'rtoffeln und Ktirbisgewachsen, so- 
wie an den Samen dieser Pf lanzen. 



30 
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Speziell eignen sie sich zur Bekampfung folgender Pf lanzenkrank- 
heiten; 

Alternaria-Arten an Gemuse und Obst, 

Botrytis cinerea (Grauschiirnael) an Erdbeeren, Geimise, Zier- 
pflanzen und Reben, 

Cercospora arachidicola an Erdntissen, 

Erysiphe cichoracearum und Sphaerotheca fuliginea an Kurbisge- 
w&chsen, 

Blumeria graminis (echter Mehltau) an Getreide, 
Fusarium- und Verticillium-Arten an verschiedenen Pflanzen, 
Heliuinthosporium-Arten an' Getreide, 
Mycosphaerella-Arten an Bananen und Erdntissen, 
Phytophthora infestans an Kartoffeln und Tomaten, 
Plasmopara viticola an Reben, 
Podosphaera leucotricha an Apfeln, 

Pseudocercosporella herpotrichoides an Weizen und Gerste, 
Pseudoperonospora-Arten an Hopfen und Gurken, 
Puccinia-Arten an Getreide, 
Pyricularia oryzae an Reis, 

Rhizoctonia-Arten an Baumwolle, Reis und Rasen, 
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• Septoria nodorum an Weizen, 

• Uncinula necator an Reben, 

• Ustilago-Arten an Getreide und Zuckerrohr, sowie 

• Venturia-Arten (Schorf) an Apfeln und Birnen. 

5 

Die Verbindungen I eignen sich auSerdem zur BekSmpfung von Schad- 
pilzen wie Paecilomyces variotii im Materialschutz (z.B. Holz, 
Papier, Dispersionen ftir den Anstrich, Fas em bzw. Gewebe) und im 
Vorratsschutz. 

10 

Die Verbindungen I werden angewendet, indem man die Pilze oder 
. die vor Pilzbef.all zu schtttzenden Pflanzen, Saatguter, Materiali- 
en oder den Erdboden mit einer fungi z id 'wirksamen Menge der Wirk- 
stoffe behandelt." Die Anwendung kann sowohl vor als. auch nach- der 
15 Infektion der Mater ialien, Pflanzen oder Samen durch die Pilze 
erfolgen. 

Die fungiziden Mittel enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 
95, vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 Gew.-% Wirkstoff. 

20 

Die Aufwandmengen liegen bei der Anwendung im Pf lanzenschutz je 
nach' Art des gewilnschten Effektes zwischen 0,01 und 2,0 kg Wirk- 
stoff pro ha. 

25 Bei der Saatgutbehandlung werden im allgemeinen Wirkstof fmengen 
von 0,001 bis 0,1 g, vorzugsweise 0,01 bis 0,05 g je Kilogramm 
Saatgut benStigt'. 

Bei der Anwendung im Material- bzw. Vorratsschutz richtet sich 
30 die Aufwandmerige an Wirkstoff nach der Art des Einsatzgebietes 
und des gewOnschten Effekts, ttbliche Aufwandmengen sind im 
Materialschutz beispielsweise 0,001 g bis 2 kg, vorzugsweise 
0,005 g bis 1 kg Wirkstoff pro Qubikmeter behandelten Materials. 

35 Die Verbindungen I k<3nnen in die \iblichen Formulierungen tiber- 
ftthrt werden, z.B. Losungen, Emulsionen, Suspensionen, Staube, 
Pulver, Pasten und Granulate. Die Anwendungsf orm richtet sich 
nach dem jeweiligen Verwendungszweck; sie soli in jedem Fall eine 
feine und gleichm&Bige Verteilung der erf indungsgemaSen Ver- 

40 bindung gewahrleisten. 

Die Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B. 
durch Verstrecken des Wirkstof fs mit. L6sungsmitteln und/oder 
Tragerstof f en, gewttnschtenfalls unter Verwendung von Emulgier- 
45 mitteln und Dispergiermitteln, wobei im Falle von Wasser als Ver- 
dunnungsmittel auch andere organische LSsungsmittel als Hilfs- 
ldsungsmittel verwendet werden kdnnen. Als Hilfsstoffe kommen da- 
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fiir im wesentlichen in Betracht: LSsungsmittel wie Aromaten (z.B. 
Xylol) j chlorierte Aromaten (z.B. Chlorbenzole) , Paraffine (z.B. 
ErdSlfraktionen) , Alkohole (z.B. Methanol, Butanol) , Ketone (z.B. 
Cyclohexanon) , Amine (z.B. Ethanolamin , Dimethylf ormamid) und Was- 
5 ser; Tragerstoffe wie natiirliche Gesteinsmehle (z.B. Kaoline, 
Tonerden, Talkum, Kreide) und synthetische Gesteinsmehle (z.B. 
hochdisperse Kieselsaure, Silikate) ; Emulgiermittel wie nicht- 
ionogene und anionische Emulgatoren (z.B. Polyoxyethylen-Fettal- 
kohol-Ether, Alkyl sulfonate und Aryl sulfonate) und Dispergier- 
10 mittel wie Lignin- Sulf itablaugen und Methylcellulose. 

Als oberf lfichenaktive Stoffe kommen Alkali-, Erdalkali-, Ammorii- 
umsalze von Ligninsulf onsaure, Naphthalinsulf onsaure, Phenolsul- 
fonsaure, Dibutylnaphthalinsulf onsaure, Alkylarylsulf onate, Al- 

15 kylsulfate, Alkyl sulf onate Fettalkoholsulf ate und. Fetts&uren so- 
wie deren Alkali- und Erdalkalisalze, Salze von sulfatiertem 
Fettalkoholglykolether, Kondensationsprodukte von sulfoniertem 
Naphthaliri und Naphthalinderivaten mit Formaldehyd, Kondensati-. 
onsprodukte des Naphthalins bzw. der Naphtalinsulf onsaure mit 

20 Phenol und Formaldehyd, Polyoxyethylenoctylphenolether, ethoxy- 
liertes Isooctylphenol, Octylphenol, Nonylphenol, Alkylphenol- 
polyglykol ether > Tr ibutylphenylpolyglykolether , Alkylarylpoly- 
ether alkohole, Isotridecylalkohol, Fettalkoholethylenoxid-Konden- 
sate, ethoxyliertes Rizinusol, Polyoxyethylenalkylether , ethoxy- 

25 liertes Polyoxypropylen/ Laurylalkoholpolyglykoletheracetal, Sor- 
bi tester, Ligninsulf itablaugen und Methylcellulose in Betracht. 

Zur Herstellung von direkt versprtihbaren Losungen, Emulsionen, 
Pas ten oder Oldispersionen kommen Mineral 61 fraktionen von mittle- 

30 rem bis hohem Siedepunkt, wie Kerosin oder Diesel5l, ferner 

KohlenteerSle sowie Ole pflanzlichen oder tierischen Ursprungs, 
aliphatische, cyclische und aromatische Kohlenwasserstof f e, z.B. 
Benzol, Toluol, Xylol, Paraffin, Tetrahydronaphthalin, alkylierte 
Naphthaline oder deren Derivate', Methanol, Ethanol, Propanol, 

35 Butanol, Chloroform, Tetrachlorkohlenstof f , Cyclohexanol, Cyclo- 
hexanon, Chlorbenzol, Isophoron, stark polare Ldsungsmittel, z.B. 
Dimethylf ormamid, Dimethyl sulf oxid, N-Methylpyrrolidon, Wasser, 
in Betracht. 

40 Pulver-, Streu- und Staubemittel konnen durch Mischen oder ge- 
meinsames Vermahlen deir wirksamen Substanzen mit einem festen 
Tragerstoff hergestellt werden. 

Granulate, z.B. Umhtillungs-, Impr&gnierungs- und Homogengranula- 
45 te, konnen durch Bindung der Wirkstoffe an feste Tragerstoffe 
hergestellt werden. Feste Tragerstoffe sind z.B. Mineralerden, 
wie KieselsSuren, Kieselgele, Silikate, Talkum, Kaolin, Attaclay, 
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Kalkstein, Kalk, Kreide, Bolus, Lo£, Ton, Dolomit, Diatomeenerde, 
Calcium- und Magnesiumsulfat , Magnesiumoxid, gemahlene Kunst- 
stoffe, Dtingemittel, wie z.B. Ammoniumsulfat , Ammoniumphosphat, 
Ammoniumnitrat, Harnstoffe und pflanzliche Produkte, wie 
5 Getreidemehl, Baumrinden-, Holz- und Nufischalenmehl, Cellulose- 
pulver und andere feste Tr£gerstof fe. 

Die Formulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,01 und 95 
Gew.-%, vorzugsweise zwischen 0,*1 und 90 Gew.-% des Wirkstoffs. 
10 Die Wirkstoffe werden dabei in einer Reinheit von 90% bis 100%, 
vorzugsweise 95% bis 100% (nach NMR-Spektrum) eingesetzt. 



Beispiele f\ir Formulierungen sind: 

15 I. "5 Gew.-Teile einer erf indungsgemafien Verbindung werden mit 

95 Gew.-Teilen f einteiligem Kaolin innig vermischt. Man er- . 
halt auf diese Weise ein St&ubemittel, das 5 Gew.-% des . 
Wirkstoffs enthalt. 

20 II. 30 Gew.-Teile einer erf indungsgem&Sen Verbindung werden mit 
einer Mischung aus 92 Gew.-Teilen pulverformigem Kiesel- 
' sauregel und8 Gew.-Teilen Paraffindl, das auf die OberflSche 
dieses Kiesels&uregels gesprtiht wurde, innig vermischt. Man 
erhSlt auf diese Weise eine Aufbereitung des Wirkstoffs mit 

25 guter Haf tf ahigkeit (Wirkstoffgehalt 23 Gew.-%) . 

III. 10 Gew.-Teile' einer erf indungsgemSSen Verbindung werden in . 
einer Mischung gelSst, die aus 90 Gew.-Teilen Xylol, 6 Gew.- 
Teilen des Anlagerungsproduktes von 8 bis 10 Mol Ethylenoxid 
30 .an IMol Olsaure-N-monoethanolamid, 2 Gew.-Teilen Calciumsalz 

' der Dodecylberizolsulfbnsaure und 2 Gew.-Teilen des Anlage- 
rungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Ricinusdl be- 
steht (Wirkstoffgehalt 9 Gew.-%) . 

35 IV. 20 Gew.-Teile einer erf indungsgemafien Verbindung werden in 
einer Mischung geldst, die aus 60 Gew.-Teilen Cyclohexanon, 
30 Gew.-Teilen Isobutanol, 5 Gew.-Teilen des Anlagerungspro- 
duktes von 7 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Isooctylphenol und 
5Gew.-Teilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid 

•40 an 1 Mol Ricinusol besteht (Wirkstoffgehalt 16 Gew.-%) . 

V. 80 Gew.-Teile einer erf indungsgemafien Verbindung werden mit 
3 Gew.-Teilen des Natriumsalzes der Diisobutylnaphthalin-al- 
pha-sulf ons&ure, 10 Gew.-Teilen des Natriumsalzes einer 
45 Ligninsulfons&ure aus einer Sulf it-Ablauge und 7 Gew.-Teilen 
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pulverformigem Kieselsauregel gut vermischt und in einer 
Hammermtihle vermahlen (Wirkstof fgehalt 80 Gew.-%) . 

VI. Man vermischt 90 Gew.-Teile einer erf indungsgemaJSen Ver- 

5 bindung mit 10 Gew.-Teilen N-Methyl-a-pyrrolidon und erhalt 

eine Ldsung, die zur Anwendung in Form kleinster Tropfen ge- 
eignet ist (Wirkstof fgehalt 90 Gew.-%) . 

VII. 20 Gew.-Teile einer erf indungsgemSSen Verbindung werden in 
10 einer Mischung geldst, die aus 40 Gew.-Teilen Cyclohexanon, 

30Gew.-Teilen Isobutanol, 20 Gew.-Teilen des Anlagerungspro- 
duktes von 7 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Isooctylphenol und 10 
Gew.-Teilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid 
an 1 Mol Ricinusol besteht. Durch Eingiefien und feines Ver- 
15 * teilen der LSsung in 100 000 Gew.-Teilen Wasser erhalt man 

eine wafirige Dispersion; die 0,02 Gew.-% des Wirkstof fs ent- 

h&it. 

VTII. 20 Gew.-Teile einer erf indungsgemSSen Verbindung werden mit 
20 3 Gew.-Teilen des Natriumsalzes der piisobutylnaphthalin-a- 

sulfonsSure, 17 Gew.-Teilen des Natriumsalzes einer Lignin- 
sulfonsaUre aus einer Sulf it-Ablauge und 60 Gew.-Teilen pul- 
verformigem Kieselsauregel gut vermischt und in einer Ham- 
mermtihle vermahlen. Durch feines Verteilen der Mischung in 
25 • 20000 Gew.-Teilen Wasser erhalt man eine Spritzbrtihe, die 
0,1 Gew.-% des Wirkstof fs enthalt. 

Die Wirkstoffe k6nnen als solche, in Form ihrer Formulierungen 
oder den daraus. bereiteten Anwendungsf ormen, z.B. in Form von di- 

30 rekt verspriihbaren L3sungen, Pulvern, Suspensionen oder Disper- 
sionen, Emulsionen, Oldispersionen, Pas ten, StSubemitteln, Streu- 
mitteln, Granulaten durch Versprtihen, Vernebeln, Verstauben, Ver- 
streuen oder Giefien angewendet werden. Die Anwendungsf ormen rich- 
ten sich ganz nach den Verwendungszwecken; sie soli ten in jedem 

35 Fall moglichst die feinste Verteilung der erf indungsgemaJSen Wirk- 
stoffe gewahrleisten.. 

waSrige Anwendungsf ormen ktfnnen aus Emulsionskonzentraten, Pasten 
oder netzbaren Pulvern (Spritzpulver , Oldispersionen) durch Zu- 

40 satz von Wasser bereitet werden. Zur Herstellung von Emulsionen, 
Pasten oder Oldispersionen kdnnen die Substanzen als solche oder 
in einem 01 oder Losungsmittel gelost, mittels Netz-, Haft-, 
Dispergier- oder Emulgiermitttel in Wasser homogenisiert- werden. 
Es konnen aber auch aus wirksamer Substanz Netz-, Haft-, 

45 Dispergier- oder Emulgiermittel und eventuell Losungsmittel oder 
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01 bestehende Konzentrate hergestellt werden, die zur Verdtinnung 
mit Wasser geeignet sind. 

Die Wirkstof fkonzentrationen in den anwendungsf ertigen Zu- 
5 bereitungen ktfnnen in grSfieren Bereichen variiert werden. Im all 
gemeinen liegen sie zwischen 0,0001 und 10%, vorzugsweise zwi- 
schen 0, 01 und 1% . 

Die Wirkstoffe kdnnen auch mit gutem Erfolg im Ultra-Low-Volume- 
10 Verfahren (ULV) verwendet werden, wobei es m6glich ist, Formulie 
rungen mit mehr als 95 Gew.-% Wirkstof f oder sogar den Wirkstof f 
ohne Zusatze auszubringen. 

Zu den Wirkstof fen ktfnnen 6le verschiedenen Typs, Herbizide, Fun 
15 gizide, andere Sch&dlingsbek&mpfungsmittel, Bakterizide, gegebe- 
nenfalls auch erst uiunittelbar vor der Anwendung (Tankmix) , zuge 
setzt werden. Diese Mittel k5nnen zu den erf indungsgemaSen Mit- 
teln im Gewichtsverhaitnis 1:10 bis 10:1 zugemischt werden. 

20 Die erf indungsgemSSen Mittel konnen in der Anwendungsform als 
Fungizide auch zusammen mit anderen Wirkstoffen vorliegen, der 
z.B. mit Herbiziden, Insektiziden, Wachstumsregulatoren, Fungizi 
den oder auch mit Dtingemitteln. Beim Vermischen der Verbindungen 
I bzw. der sie enthaltenden Mittel in der Anwendungsform' als Fun 

25 gizide mit anderen Fungiziden erh&lt man in vielen Fallen eine 
Vergr6£erung des fungiziden Wirkungsspektrums . 

Die folgende Liste von Fungiziden, mit denen die erf indungsgema- 
Sen Verbindungen gemeinsam angewendet werden kCnnen, soli die 
Kombinationsmoglichkeiten erl&utern, nicht aber einschr&nken: ' 
30 • Schwefel, Dithiocarbamate und deren Derivate, wie Ferridi- 

methyldi thiocarbamat , Zinkdimethyldi thiocarbamat , Zinkethylen- 
bisdithiocarbamat , Manganethylenbisdi thiocarbamat , Mangan-Zink 
e thy 1 endi amin-bi s -di thiocarbama t , Te tr ame thyl thiur amdi sul f i de , 
Ammoniak-Komplex von Zink- (N,N-ethylen-bis-di thiocarbamat) , Am 
35 moniak-Komplex von Zink- (N,N' -propyl en-bis-di thiocarbamat) , 
Zink- (N,N' -propylenbis-di thiocarbamat) , N,N' -Pol^gpropylen- 
bis- ( thiocarbamoyl) disulf id; 

• Ni troderivate , wie Dini tror { 1-methylheptyl ) -phenyl crotonat , 
2-sec-Butyl-4 , 6-dinitrophenyl-3 , 3-dimethylacrylat , 2-sec-Bu- 

40 tyl-4 , 6-dinitrophenyl-isopropylcarbonat , 5-Nitro-isophthalsau- 
re-di-isopropylester; 

• heterocyclische Substanzen, wie 2-Heptadecyl-2-imidazolin-ace- 
tat, 2 , 4-Dichlor-6- (o-chloranilino) -s-triazin, 0,0-Diethyl- 
phthalimidophosphonothioat , 5-Amino-l- [bis- (dimethylami- 

45 no) -phosphinyl] -3-phenyl-l;2, 4- triazol, 2,3-Dicyano-l, 4-di- 
thioanthrachinon, 2-Thio-l, 3-dithiolo [4, 5-b] chinoxalin, 
1- (Butyl carbamoyl) -2-benzimidazol-carbaminsauremethylester , 
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2-Methoxycarbonylamino-benzimidazol , 2- (Furyl- (2 ) ) -benz- 
imidazol, 2- (Thiazolyl- (4) ) -benzimidazol, N- (1, 1, 2, 2-Tetra- 
chlorethylthio) -tetrahydrophthalimid, N-Trichlormethylthio-te- 
trahydrophthalimid, N-Trichlormethylthio-phthalimid, 
5 • N-Dichlorf luo:nnethylthio-N' ,N' -dimethyl -N-phenyl-schwef elsaure- 
diamid, S-Ethoxy-S-trichlormethyl-l^^S-thiadiazol, 2-Rhodanme- 
thylthiobenzthiazol , 1 , 4-Dichlor-2 , 5-dimethoxybenzol , 
4 - ( 2 - Chi orpheny lhy dr a z ono ) 3 -me thy 1 - 5 - i s oxa z o 1 on , 
Pyridin-2-thio-l-oxid, 8-Hydroxychinolin bzw. dessen Kupfer- 

10 salz, 2 , 3-Dihydro-5-carboxanilido-6-methyl-l, 4-oxathiin, 

2 , 3-Dihydro-5-carboxanilido-6-methyl-l , 4-oxathiin- 4, 4-dioxid, 
2-Methyl-5 , 6-dihydro-4H-pyran-3-carbonsaure-anilid, 2-Methyl- 
furan~3-carbons&ureanilid, 2 , 5-Dimethyl-furan-3-carbonsSure- 
anilid, 2, 4, S-Trimethyl-furan-S-carbonsaureanilid, 2, 5-Dime- 

1 5 thyl - f ur an-3 -carbonsaurecycl ohexylamid , ■ N-Cyc lohexyl-N-me- 

thoxy-2 , 5-dimethyl-furan-3-carbons&ureamid, 2 -Methyl -benzoesau- 

re-anilid, 2-Iod-benzoes&ure-anilid, N-Formyl-N-morpho- 

lin-2 , 2 , 2-trichlorethylacetal , Piperazin-1 , 4-diylbis-l- 

(2,2, 2-trichlorethyl) -f ormamid, 1- (3 , 4-Dichloranilino) -1-f ormy- 

20 lamino-2,2,2-trichlorethan, '2 , 6-Dimethyl-N-tridecyl-morpholin 
bzw. dessen Salze, 2 , 6-Dimethyl-N-cyclododecyl-morpholin bzw. 
dessen Salze, N- [ 3- (p-tert . -Butyl phenyl ) -2-methylpro- 
pyl]-cis-2, 6-dimethyl-morpholin, N- [3- (p-tert. -Butylphe- 
nyl)-2-methylpropyl]-piperidin, 1- [2- (2 , 4 -Dichl orpheny 1) - 

25 4-ethyl-l , 3 -dioxolan-2-yl-ethyl ] -lHrl , 2 , 4-triazol , 

1- [2- (2 , 4-Dichlorphenyl) -4-n-propyl-l , 3-dioxolan-2-yl- 
ethyl ] -1H-1 , 2 , 4-triazol , N- (n-Propyl) -N- (2 , 4 , 6-trichlorphen- 
oxyethyl ) -N' -imidazol-yl -hams toff , 1- (4-Chlorphenoxy) -3 , 3-di- 
methyl-1- (1H-1, 2 , 4-triazol-l-yl) -2 -but anon, 1- (4-Chlorphen- 

.30 oxy> -3, 3-dimethyl-l- (1H-1, 2, 4-triazol-l-yl) -2-butanol, 

(2RS, 3RS) -1- [3- (2-Chlorphenyl) -2- (4-f luorphenyl) -oxiran-2-ylme- 
thyl ] -1H-1 , 2 , 4-triazol , a- ( 2 -Chlorphenyl ) -a- ( 4-chlorphe- ' 
nyl) -5-pyrimidin-methanol , 5-Butyl-2-dimethylamino-4-hydro- 
xy-6-methyl-pyrimidin, Bis- {p-chlorphenyl ) -3-pyridinmethanol , 

35 1, 2-Bis- (3-ethoxycarbonyl-2-thioureido) -benzol, 
1 , 2-Bis- (3-methoxycarbonyl-2-thioureido) -benzol, 
• Strobilurine wie Methyl-E-methoxyimino- [a- (o-tolyloxy) -o--to- 
lyl] acetat , Methyl -E-2-{2- [6- (2-cyanophenoxy) -pyrimidin-4-yl- 
oxy] -phenyl}-3-methoxyacrylat , Methyl-E-methoxyimino- [a- (2- 

40 phenoxyphenyl) ] -acetamid, Methyl-E-methoxyimino- [a- (2 , 5-dime- 
thylphenoxy) -o-tolyl] -acetamid, *Methyl-E-2-{2- [2-trif luorme- 
thylpyridyl-6-] oxymethyl] -phenyl} 3-methoxyacrylat , (E, E) -Metho- 
ximino-{2 - [1- (3-trif luormethylphenyl ) -ethylidenaminooxyme- 
thyl] -phenyl}-essigsauremethylester, Methyl -N- (2-{ [1- (4-chlor- 

45 phenyl ) -lH-pyrazol-3-yl ] oxymethyl } phenyl ) N-methoxy-carbamat , 
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• Anilinopyrimidine wie N- (4 , 6-Dimethylpyrimidin-2-yl) -anilin, 
N- [4-Methyl-6- (1-propinyl) -pyrimidin-2-yl] -anilin, N- [4 -Me- 
thyl - 6 - eye 1 opr opy 1 -py r imi din- 2 -y 1 ] -anilin, 

• Phenylpyrrole wie 4-(2,2-Difluor-l,3-benzodioxol-4-yl)-pyr- 
5 rol-3-carbonitril, . 

• Zimts&ureamide wie 3- (4-Chlorphenyl) -3- (3 , 4-dimethoxyphe- 
nyl) -acryls&uremorpholid, 

• sowie verschiedene Fungizide, wie Dodecylguanidinacetat, 3- [3- 
(3 , 5-Dimethyl-2-oxycyclohexyl) -2-hydroxyethyl] -glutarimid, 

10 Hexachlorbenzol , DL-Methyl-N- ( 2 , 6 -dimethyl -phenyl ) -N-f u- 

royl ( 2 ) -alaninat , DL-N- ( 2 , 6-Dimethyl -phenyl ) -N- ( 2 ' -methoxyace- . 
tyl ) -alanin-methyl-es ter , N- ( 2 , 6-Dimethylphenyl ) -N-chloracetyl- 
D, L-2-aminobutyrolacton, DL-N- (2 , 6-Dimethylphenyl ) -N- (phenyla- 
cetyl) -alaninmethylester, 5-Methyl-5-vinyl-3- (3, 5-dichlor- . 

15 phenyl) -2 , 4-dioxo-l, 3-oxazolidin, 3- (3 , 5-Dichlorphenyl) -5-me- 
thyl-5-methoxymethyl-l, 3-oxazolidin- 2,4-dion, 3- (3 , 5-Dichlor- 
phenyl ) -1-isopropylcarbamoylhydantoin, N- (3 , 5-bichlor- 
phenyl) -1 , 2-dimethylcyclopropan-l , 2-dicarbonsaureimid, 2-Cya- 
no-[N-(ethylaminocarbonyl)-2rmethoximino]-acetamid, .l-[2-(2,4- ' 

20 DichlorphenyD-pentyll-lH-l^^-triazol, 2,4-Difluor-a-(lH- 
1,2, 4-triazolyl^l-methyl) -benzhydrylalkohol , N- (3-Chlor-2 , 6- 
dinitro-4-tr if luormethyl -phenyl ) -5-tr if luormethyl-3-chlor-2- . 
aminopyridin, 1- ( (bis- (4-Fluorphenyl) -methylsilyl) -me- 
thyl ) -1H-1 , 2 , 4- triazol . 

25 

Synthesebeispiele 

Die in den nachstehenden Synthesebeispielen wiedergegebenen Vor- 
schriften wurden unter entsprechender Abwandlung der Ausgangs- 
30* verbindungen zur Gewirmung weiterer Verbindungen I benutzt. Die 
so erhaltenen Verbindungen sind in den anschliefienden Tabellen 
mit physikalischen Angaben aufgefiihrt. 

Beispiel 1 : 6-Chlor-5- (2-chlor-6-f luorphenyl) -4-isopropyl- 
35 amino-2- (1-pyrazolyl) -pyrimidin [1-1] 

a) 5- (2-Chlor-6-f luorphenyl) -2 -methyl thio-4, 6 (1H, 5H) -pyrimidin- 
dion 

40 60/0 g (208 mmol) 2- (2-Chlor-6-f luorphenyl) -malonsSureethyle.s ter 
und 19,0 g (249 mmol) Thioharnstof f warden in 77 g (416 mmpl) n- 
Tributylamin 2,5 Stunden auf 150°C erhitzt. Das entstandene 
Ethanol wurde weitgehend abdestilliert . Zu der erkalteten Reakti- - 
onsldsung gab man 180 ml einer wassrige Losung von 24,9 g 

45 (623 mmol) NaOH, Nach Versetzen mit 50 ml Cyclohexan und etwa 
30 min. Rtihren wurde die wafirige Phase abgetrennt, mit 35,4 g 
(142 mmol) Methyljodid versetzt und etwa 16 Std. bei etwa 20 bis 
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25 °C gertihrt. Nach Ansauern mit verd. HCl-Losung und etwa 30 min. 
Rxihren, wurde der Niederschlag abfiltriert. Nach Waschen mit Was- 
ser und Trocknen erhielt man 16 , 7 g der Titelverbindung als weifie 
Kristalle mit Fp. 250°C (Zers.). 

5 

b) 4 , 6-Dichlor-5~ (2-chlor-6-f luorphenyl) -2 -methyl thio-pyrimi din 

Eine Losung von 48,8 g (170 mmol) des Produkts aus Stufe a in 
.200 ml .Phosphoroxichlorid wurde nach Zugabe von 3 ml Dimethyl^ 

10 formamid (DMF) 40 Stunden reflxiert. Nach Abdestillieren der 
Hauptmenge Phosphoroxichlorid und Verdtlnnen des Rttckstandes mit 
Essigester wurde untef Rtihren bei 15 bis 20°C Wasser zugesetzt. 
Nach Phasentrennung wurde die organische Phase mit Wasser und 
verd. NaHC03-Lsg. gewaschen, dann getrocknet und vom Losungsmitfcel 

15 befreit. Man erhielt 37 , 5 g der Titelverbindung als 01, das ohne 
weitere Reinigung in Stufe c eingesetzt wurde. • 

A 

IR (Film): Y [cm-1] = 1558, 1477, 1449, 1353, 1252, 900, 816, 783. 

20 c) 6-Chlor-5- (2-chlor-6~f luorphenyl) -4-iso-propylamino-2~methyl- 
thio-pyrimidin 

Eine Ldsung von 37,5 g (324 mmol) des Produkts aus Stufe b in 
150 ml wasserfr. Dichlormethan wurde mit 24 g (406 mmol) Iso- 

25 propylamin versetzt und fiinf Stunden bei etwa 20 bis 25 °C ge- 
riihrt. Dann wurde das Losungsmittel abdestilliert , der Rtickstand 
in Essigester aufgenommen und mit verd. HC1, Wasser. und verd. 
NaHC03-Lsg. gewaschen, dann getrocknet und vom L6sungsmittel be- 
freit. Aus dem Riickstand erhielt man nach Chromatographie an . . 

30 Kieselgel (Gyclohexan/Methyl-tert .butylether 100:1 bis 19:1) 
13,4 g der Titelverbindung in Form farbloser Kristalle vom Fp. 
94-9 8°C, die ohne weitere Reinigung in die nachste Stufe einge- 
setzt wurden. 

35 d) 6-Chlor-5- ( 2 -chlor-6-f luorphenyl) -4-isopropylamino-2-methyl- 
sulfonyl-pyrimidin 

Eine Losung von 13,3 g (38,4 mmol) des Produkts aus Stufe c in 
240 ml wasserfr. Dichlormethan wurde bei 0 bis 5°C mit 17,2 g 

40 (76,8 mmol) 3-Chlorperbenzoesaure versetzt. Es wurde eine fStunde 
bei 0 bis 5°C und 14 Std. bei etwa 20 bis 25°C gertihrt. Nach Abde- 
stillieren des LSsungsmittels wurde der Rtickstand in Essigester 
aufgenommen, dann mit 10%iger NaHC03-Lsg. gewaschen, Nach Phasen- 
trennung wurde die organ. Phase getrocknet und vom L6sungsmittel 

45 befreit. Der Ruckstand wurde mit Diisopropyl ether /Hexan dige- 
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riert. Man erhielt 11,3 g der Titelverbindung als farblose Kri- 
stalle vom Schmp. 145-149°C. 

e) 6-Chlor-5- (2-chlor-6-f luorphenyl) -4-isopropyl- 
5 amino-2- (1-pyrazolyl) -pyrimidin 

Eine Losung von 180 mg (2,64 mmol) Pyrazol in 4 ml wasserfr. DMF 
wurde unter Eiskiihlung mit 106 mg (2,64 mmol) NaH (60 %ige 
Suspension in Mineral5l) versetzt. Nach einer Stunde Ruhren wur- 
10 den 500 mg (1,32 mmol) des Produktes aus Stufe d zugegeben und 
die Mischung etwa 14 Std. bei 20 bis 25°C gertihrt. Durch Zugabe 
von Wasser wurde das Produkt ausgef&llt. Nach Abf iltrieren, Wa- 
schen mit Wasser und Trocknen erhielt man 450 mg der Titelverbin- 
dung als farblose Kristalle vom Schmp. 185-187°C. 

15 

Beispiel 2 : (S) -6-Chlor-4- (2 ,2 , 2-trif luor-l-methyl- 

ethyl) amino-5- (2 , 4, 6- tr if luorphenyl) ~2-.( 1-pyrazolyl) -pyrimidin 

[1-2] 

20 a) 5- (2 , 4, 6-Trif luorphenyl) -2-methylthio-4, 6 (1H, 5H) -pyrimidindion 

Analog Beispiel 1 (Stufe a) erhielt man aus 200,0 g 2- (2,4, 6-Tri- 
fluorphenyD-malonsaurediethylester, 62,9 g Thioharnstof f und 
117,4 g Methyl jodid 115 g weiSe Kristalle vom Schmp.- 275°C 
25 (Zers . ) . 

b) .4, 6-Dichlor-5- (2 , 4, 6-Trif luorphenyl) -2 -methyl thio-pyrimidin 

GemaS Beispiel 1 (Stufe b) erhielt man aus 64,8 g des Produkts 
30 aus Stufe a nach Chromatographie ah Kieselgel mit Cyclohexan 43 g 
weiSe Kristalle vom Schmp. 75°C. 

c) (5) -6-Chlor-5- (2 , 4, 6-trif luorphenyl) -4- (2 , 2 , 2-tri- 
f luor-2-methylethylamino) -2-methyl thio-pyrimidin 

35 

Eine Losung von 90,0 g (277 mmol) des Produkts aus Stufe b und 
120,0 g (113 mmol) 2 , 2', 2-Trif luor-l-methyl-ethylamin wurde funf 
Tage bei 150°C gertthrt. Nach VerdOnnen mit Methyl-tert .butylether 
und Waschen mit 5m-Salzsaure wurden die Phasen getrennt. Die or- 
40 ganische Phase wurde nach Trocknen von Ldsungsmittel befreit. 
Nach Chromatographie an Kieselgel (Cyclohexan, dann Cyclohexan/ 
Methyl-tert .butylether 85:15) wurden 90 g der Titelverbindung als 
farblose Kristalle vom Schmp. 94-9 6°C erhalten. 

45 
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d) (S) -6-Chlor-5- (2,4, 6-trif luorphenyl) -4- (2, 2, 2-tri- 
fluor-l-methylethylamino) -2 -methyl sulf onylpyrimi din 

Analog Beispiel 1 (Stufe d) erhielt man aus 90,0 g (424 mmol) des 
5 Produkts von Stufe c 89 g (92 % d. Th.) weiJSe Kristalle vom 
Schmp. 159°C. 

e) (S) -6-Chlor-4- (2,2, 2-trif luor-l-methylethyl) amino-5- 
(2 , 4, 6-trif luorphenyl) -2- (1-pyrazolyl) -pyrimidin 

10 

Analog Beispiel 1 (Stufe e) erhielt man aus 17,0 g (39,2 mmol) 
des Produkts von Stufe d und 4,00 g (58,8 mmol) Pyrazol 14,9 g 
(90 % d. Th.) der Titelverbindung in Form farbloser Kristalle vom 
Schmp. 209°C' (nach HPLC-Analyse 97%ig) . 

15 

Beispiel- 3: (S) -6-Chlor-4- (2 , 2 , 2-trif luor-l-methylethyl) amino- 
5- (2 , 4, 6-trif luorphenyl) -2- (1-imidazolyl) -pyrimidin [1-3] 

Analog zu Beispiel 1 (Stufe e) erhielt man aus 89,8 mg Imidazol 
20 und 249,5 mg des Sulfons aus Beispiel 1, Stufe d, 0,22 g (91 % d. • 
Th.) der Titelverbindung in Form farbloser Kristalle vom Schmp. 
172-173°C. 

Beispiel 4: (S) -6-Chlor-4- (2 , 2 , 2-trif luor-l-methyl- 
25 ethyl) amino-5- (2,4, 6-trif luorphenyl) -2- (1 , 2 , 4-tri- 
azol-l-yl) -pyrimidin [1-4] 

Analog zu Beispiel 1 (Stufe e) erhielt man aus 91,1 mg 
1,2,4-Triazol und 24,95 g des Sulfons aus Beispiel 1) .Stufe d, 
30 0,22 g (91 % d. Th.) der Titelverbindung in Form farbloser Kri- 
stalle vom Schmp! 176-177°C. 

Beispiel 5: 6-Chlor-5- (2 , 4 , 6-trif luorphenyl) -4- [ (S) -1 , 2-dimethyl- 
propyl] amino-2- (pyridazin-3-yl) -pyrimidin [1-5] 

35 

a ) Pyr idaz in- 3 -carboxamrdin 

Eine Losung, von 1,60 g (0,068 mol) Natrium in 300 ml wasserfr. 
Methanol wurde mit einer Ldsung von 53,5 g (0,510 mol) Pyrida- 
40 zin-3-carbonitril in 100 ml Methanol versetzt und 8 Std. bei 35°C 
gerxihrt. Dann wurden 29 g Ammoniumchlorid zugegeben und etwa 
14 Std. refluxiert. Die Mischung wurde heifi filtriert und der 
Feststoff verworfen. Aus der abgektthlten Mutterlauge wurden durch 
Filtration 53,3 g der Titelverbindung erhalten. 

45 

!H-NMR: 8 (ppm, DMSO-d 6 ) = 9,75 (bs) ; 9,6 (d) ; 8,6 (d) ; 8,1 (m) . 
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b) 4, 6-Dihydroxy~5- (2,4, 6-trif luorphenyl) -2- (3-pyridazi- 
nyl) -pyrimidin 

Eine Mischung aus 18,1 g (0,063 mol) 2- (2, 4, 6-Trif luorphenyl )ma- 
5 lons£urediethylester, 12 g (0,063 mol) Tributylamin und 10,0 g 
(0,063 mol) des Amidins aus Bsp. 5a wurde etwa 6 Std. auf 180°C 
erhitzt, dabei destillierte Ethanol ab. Nach Abktihlen auf 60-70°C 
wurde mit 6,3 g (0,158 mol) Natriumhydroxid .gelost in 70 ml Was- 
ser versetzt und weitere 30 min. gertthrt. Nach Abktthlen auf 
10 20-25°C wurde mit MTBE extrahiert und das Reaktionsprodukt aus der 
Wasserphase durch Ans&uem ausgefallt. Durch Filtration wurden 
6,0 g der Titelverbindung erhalten. 

iH-NMR: S (ppm, DMSO-d 6 ) = 9,5 (d) ; 8,2 (d) ; 8,0 (dd) ;. 7,2 (m) . 

15 

c) 4, 6-Dichlor-5- (2 , 4, 6-trif luorphenyl) -2- (3-pyridazi- 
nyl) -pyrimidin 

Eine Suspension von 5,7 g (0,018 mol) des Dihydroxypyrimidins aus 
20 Bsp. 5b. in 37 g (0,23 mol) Phosphoroxychlorid wurde fur 8 Std. 
auf 120°C erhitzt, dann im Vakuum eingeengt. Der Riickstand wurde 
in Dichlormethan und Wasser aufgenommen, die organische Phase ge- 
trocknet und vom Losungsmittel befreit. Nach Chomatographie an 
Kieselgel (Cyclohexan/Essigester) wurden 2,0 g der Titelverbin- 
25 dung erhalten. 

iH-NMR: 6 (ppm, CDC1 3 ) = 9,2 (d)"; 8,7 (d) ; .7,8 (dd) ; 6,9 (t) . 

d) 6-Chlor-5- (2,4, 6-trif luorphenyl) -4- [ (S) -1 , 2 -dimethyl -pro- 
30 pyl] amino-2- (pyridazin-3-yl) -pyrimidin 

Eine LSsung von 200 mg (0,568 mmol) des Dichlorids aus Bsp. 5c in 
5 ml DMF wurde nach Versetzen mit 100 mg (1,2 mmol) (S)-3-Me- 
thyl-2-butylamin 72 Std. bei 50°C gertihrt, dann auf 20-25°C abge- 
35 kiihlt. Durch Zugabe von Wasser wurde das Reaktionsprodukt ausge- 
fallt. Durch. Filtration wurden 200 mg (100% d. Th.) der Titelver- 
bindung erhalten. 

iH-NMR: 5 (ppm, CDC1 3 ) = 9,3. (d) ; 8,5 (d); 7,6 (dd) ; 6,9 (t) ; 
40 4,5 (m);.4,4 (m) ; 1,8 (m) ; 1,1 (d) ; 0,9 (d) . 



45 
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Die Bestimmung der Lipophilieparameter logP ow (Tabelle I) erfolgte 
gemaS der OECD-Prtifrichtlinie nach der RP-HPLC-Lauf zeitmethode. 

Dazu wurde eine Korrelationskurve logk'/logP ow basierend auf zehn 
5 Referenzsubstanzen erstellt und mit Hilfe der durch die Extrak- 
tionsmethode ermittelten Lipophilieparameter von acht Vergleichs- 
substanzen validiert, 

Als stationare Phase wurde eine handelsubliche Cis-Umkehrphase 
10 verwendet. Die chromatographische Trennung erfolgte mit Methanol 
und einer Pufferldsung als mobile Phase bei pH 7,4 unter isokra- 
tischen Bedingungen. 

Die Retentions zei ten der Refefnzen t R wurden gemaS Gleichung <3> in 
15 die Kapazit&tsfaktoren k' tiberfOhrt,- wobei t 0 als Retentionszeit 
des an der Cie-Umkehr phase unretardierten LSsungsmittels die Tot- 
zeit des chromatography. schen Systems "darstellt: 

t R - t 0 

20 k' = <E> 

to 

Die lineare' Korrelation der logk'- mit .den im Anhang zur Richtli- 
nie 92/69/EWG publizierten logP ow -Werten der Referenzen. lief ert 
25 die Korrelationskurve durch lineare Regression. 

Die Lipophilieparameter logP ow der Analyten wurden nach Berechnung 
des logarithmierten Kapazitatsfaktors logk' aus der Korrelations- 
kurve der Referenzen interpoliert . 

30 

Die Valierung der beschriebenen RP-HPLC-Analysenmethode und der 
verwendeten Referenzen erfolgt mit Hilfe von acht Vergleichswirk- 
stoffen, deren Verteilungsverhalten mit Hilfe der Extraktionsme- 
thode bestimmt worden ist. 

35 

Beispiele fiir die Wirkung gegen Schadpilze 

Die fungi zide Wirkung der Verbindungen der allgemeinen Formel I 
liefi sich durch die folgenden Versuche zeigen: 

. Die Wirkstof fe wurden getrennt oder gemeinsam als 10%ige Emulsion 
in einem Gemisch aus 70 Gew.-% Cyclohexanon, 20 Gew.-% Nekanil® 
LN (Lutensol® AP6, Netzmittel mit Emulgier- -und Dispergierwirkung 
auf der Basis ethoxylierter Alkylphenole) und 10 Gew,-% Wettol® 
45 EM (nichtionischer Emulgator auf der Basis von ethoxyliertem Ri- 

* cinusol) aufbereitet und entsprechend der gewunschten Konzentra- 
tion mit Wasser verdiinnt. 
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Anwendungsbei spiel 1 - Wirksamkeit gegen Alternaria solani an To- 
maten 

Blatter von Topfpflanzen der Sorte "Grofie Fleischtomate St. 
5 Pierre" wurden mit einer wafirigen Suspension, die aus einer 
Starranl5sung aus 10 % Wirkstoff, 63 % Cyclohexanon und 27 % Emul- 
giermittel angesetzt wurde, bis zur Tropfn&sse besprttht. Am fol- 
genden Tag wurden die Blotter mit einer wafirigen Zoosporenauf - 
schwemmung von Alternaria solani in 2 % Biomalzlosung mit einer 

10 Dichte von 0/17 x 10 6 Sporen/ml infiziert.' Anschliefiend wurden die 
Pflanzen in einer wasserdampfgesattigten Kairaner bei Temperaturen 
zwischen 20 und 22°C aufgestellt. Nach 5 Tagen hatte sich die 
Krautfaule auf den unbehandelten, jedoch infizierten Kontroll- 
pflanzen so stark entwickelt, dafi der Befall visuell in % ermit- 

15 telt werden konnte. 

In diesem Test zeigten die mit 63 ppm der Wirkstoff e 1-1, 1-4, 
1-12 bis 1-14, 1-19 bis 1-23, 1-29, 1-31, 1-32, 1-35 bis 1-37, 
1-40, 1-41, 1-46, 1-47, 1-51, 1-52, 1-54 und I-60'keinen oder bis 
20 zu 7 % Befall, w&hrend die unbehandelten Pflanzen zu 100 % befal- 
len war en. 

Anwendungsbei spiel 2 - Kurative Wirksamkeit gegen Puccinia recon- 
dita an Weizen (Weizenbraunrost) 
25 . 

Blatter von in TSpfen gewachsenen Weizerisamlingen der Sorte 
"Kanzler" wurden mit Sporen des Braunrostes (Puceinia recondita) 
bestaubt. Danach wurden die Topfe fiir 24 Stunden in eine Kammer 
mit hoher ■ Luf tf euchtigkeit (90 bis 95 %) und 20 bis 22°C gestellt. 

30 wahrend dieser Zeit keimten die Sporen aus und die Keimschlauche 
"drangen in das Blattgewebe ein. Die infizierten ' Pflanzen wurden 
am nachs'ten Tag mit einer wafirigen Wirkstoff auf bereitung, die aus 
einer Stammldsung bestehend aus 10 % Wirkstoff, 63 % Cyclohexanon 
und 27 % Emulgiermittel angesetzt worden war, tropfnafi besprtiht. 

35 Nach dem Antrocknen des Spritzbelages wurden die Versuchspf lanzen 
im Gewachshaus bei Temperaturen zwischen 20 und 22°C und. 65 bis 
70 % relativer Luftfeuchte ftir 7 Tage kultiviert. Dann wurde das 
Ausmafi der Rostpilzentwicklung auf den Blattern ermittel. 

40 In diesem Test zeigten die mit 63 ppm der Wirkstof fe 1-1 und 1-2 
behandelten Pflanzen maximal 7 % Befall, wahrend die unbehandel- 
ten Pflanzen zu' 90 % befallen waren. 
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Anwendungsbeispiel 3 - Wirksamkeit gegen die Netzf leckenkrankheit 
der Gerste 

Blatter von in Topfen gewachsenen Gerstenkeiialingen der Sorte 
5 "Igri"- wurden mit wSfiriger Wirkstof f aufbereitung, die aus einer 
Stammlosung bestehend aus 10 % Wirkstoff , 63 % Cyclohexanon und 
27 % Emulgiermittel angesetzt wurde, bis zur Tropfnasse bespriiht 
und 24 Stunden nach dem Antrocknen des Spritzbelages mit einer 
wafirigen Sporensuspension von Pyrenophora teres, dem Erreger der 
10 Netzf leckenkrankheit , inokuliert. 

AnschlieSend wurden die Versuchspf lanzen im Gewachshaus bei Tem- 
pera turen zwischen 20 und 24°C und 95 bis 100 % relativer Luft- 
feuchtigkeit aufgestellt. Nach 6 Tagen wurde das AusmaS der , 
15 Krankheitsentwicklung visuell in % Befall der gesamten Blattfla- 
che ermittelt. 

In diesem Test zeigten die mit 63 ppiu der Wirkstoffe -1-1, 1-4, 
1-12 bis 1-14, 1-19 bis 1-23, 1-29, 1-32, 1-35 bis 1-37, 1-40, 
20 1-41, 1-47, 1-51, 1-52, 1-54 und 1-60 keinen oder bis zu 10 % Be- 
fall, wahrend die unbehandelten Pf lanzen zu 90 % befallen waren. 

Anwendungsbeispiel 4: Wirksamkeit gegen Botrytis cinerea, an Pa- 
pr ikabl a t t ern 

25 

PaprikasSmlinge der Sorte "Neusiedler Ideal Elite" wurden, nach- 
dem sich 4' bis 5 Blatter gut entwickelt hatten, mit einer wassri- 
gen Wirkstof faufbereitung, die aus einer , Stammlosung bestehend 
aus 10 % Wirkstoff, 85 % Cyclohexanon und 5 % Emulgiermittel an- 

30 gesetzt wurde,, bis zur Tropfnasse bespriiht. Am nachsten Tag wur- 
. den die behandelten Pflanzen mit einer Sporensuspension von Bo- 
trytis cinerea, die 1,7 x 10 6 Sporfen/ml in einer 2 %igen w^ssrigen 
Biomalzlttsung enthielt, inokuliert. AnschlieSend wurden die Ver- 
suchspf lanzen in eine Klimakammer mit 22 bis 24°C und hoher Luft- 

35 feuchtigkeit gestellt. Nach 5 Tagen konnte das AusmaS des Pilzbe- 
fall auf den Blattern visuell in % ermittelt werden. 

In diesem Test zeigten die mit 250 ppm der Wirkstoffe 1-1, 1-3, 
1-4, 1-7 bis 1-9, 1-11 bis 1-14, 1-18 bis 1-23, 1-29 bis 1-32, 
40 1-35 bis 1-37, 1-40, 1-47, 1-51, 1-52, 1-54, 1-60, 1-77, 1-78 und 
1-80 keinen oder bis zu 7 % Befall, wahrend die unbehandelten 
Pflanzen zu 90 % befallen waren. - 
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Anwendungsbei spiel 5: Protektive Wirksamkeit gegen den durch 
Sphaerotheca fuliginea verursachten Gurkenmehltau 

Blatter von in Topfen gewachsenen Gurkenkeimlingen der Sorte 
5 "Chinesische Schlange" wurden im Keimblattstadium mit wassriger 
Wirkstoffaufbereitung, die aus einer Stammlosung bestehend aus 
10 % Wirkstoff , 85 % Cyclohexanon und 5 % Emulgiermittel ange- 
setzt wurde, bis zur TropfnMsse besprtiht. 20 Stunden nach dem An- 
trocknen des Spritzbelages wurden die Pflanzen mit einer wassri- 

10 gen Sporensuspension des Gurkenmehltaus (Sphaerotheca fuliginea) 
inokuliert, AnschlieSend wurden die Pflanzen im Gew&chshaus bei 
Temperaturen zwischen 20 und 24°C und 60 bis 80 % relativer Luft- 
feuchtigkeit ftlr 7 Tage kultiviert. Dann wlirde. das Ausmafi der 
Mehltauentwicklung visuell in %-Befall der Keimblattf l&che ermit- 

15 telt. 

In diesem Test zeigten die mit 63 ppm der Wirkstoffe' 1-1, 1-4, 
1-12 bis 1-14, 1-19 bis 1-23 , 1-29, 1-31, 1-32, 1-35, 1-36, 1-41, 
1-47, 1-52, 1-54 und 1-60 keinen Befall, wahrend die unbehandel- 
20 ten Pflanzen zu 100 % befallen waren. 
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Patentansprtiche 

1. 5-Phenylpyrimidine der Formel I, 



5 




10 

in der die Substituenten folgende Bedeutung haben: 

Rl ftinf- bis zehngliedriger ges&ttigter, partiell unge- 

sattigter oder aromatischer mono- oder bicyclischer 
15 Heterocyclus, enthaltend ein bis vier Heteroatome aus' 

der Gruppe 0, N oder S, mit der Ausnahme von Pyridyl, 
wobei R 1 durch eine bis drei gleiche oder verschie- 
dene Gruppen R a substituiert sein kann, 

20 R a Halogen, Hydroxy, Cyano, Oxo, Nitro, Amino, 

Mercapto, Ci-C 6 -Alkyl, Ci-Ce-Halogenalkyl, 
C 2 -C 6 -Alkenyl / C 2 -C 6 -Alkinyl, C 3 -C 6 -Cycloalkyl , 
Ci~C 6 -Alkoxy, Ci-C 6 -Halogenalkoxy, Carboxyl, 
Ci-C7-Alkoxycarbonyl , Carbamoyl , Ci-C7-Alkyl- 

25' aminocarbonyl, Ci-C6-Alkyl-Ci-C 6 -alkylamihcarbo- 

nyl, Morpholinocarbonyl, Pyrrol idinocarbonyl , 
Ci-C7-Alkylcarbonylamino, Ci-C6-Alkylamino, 
Di-(Ci-C 6 -alkyl) amino, Ci-C 6 -Alkylthio, 
d-C 6 -Alkylsulfinyl, Ci-C 6 -Alkylsulfonyl, 

30 Hydroxysulfonyl, Aminosulfonyl , Ci-Ce-Alkylamino- 

sulf onyl, Di- (CiH^-alkyl) aminosulf onyl; 

R2 Wasserstoff, Halogen, Cyano, Ci-C 6 ~Alkyl, 

Ci-Ce-Halogenalkyl , Ci-C 6 -Alkoxy, Ci-C 4 -Haiogenalkoxy 
35 oder C 3 -C6~Alkenyloxy,^ 

R 3 , R 4 unabhSngig voneinander Wasserstoff, Ci-Ce-Alkyl, 

Ci-Ce-Halogenalkyl , C 3 -C 6 -Cycloalkyl, C 3 -C 6 ^Halogency- 
cloalkyl, C 2 -C 6 -Alkenyl, C 2 -C 6 -Halbgenalkenyl , 
40 C 3 -C 6 -Cycloalkenyl, C 2 -C6~Alkinyl, C 2 -C 6 -Halogen- 

alkinyl oder C 3 -C6-Cycloalkinyl, 

" R 3 und R 4 kdnnen auch zusammen mit dem Stickstof f- 
atom, an das sie gebunden sind, einen ftinf- oder 
45 sechsgliedrigen Ring bilden, der durch ein Heteroatom 

aus der Gruppe 0, N oder S unterbrochen sein und/ oder 
einen oder mehrere Substituenten aus der Gruppe Halo- 
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gen, Ci-C6-Alkyl, Ci~C6-Halogenalkyl und 
Oxy-Ci-C3-alkylenoxy tragen kann oder in dem zwei be- 
nachbarte C-Atome oder ein N- und ein benachbartes 
C-Atome durch eine Ci-C4-Alkylenkette verbunden sein 
5 konnen; 

R 5 , R 6 unabhangig voneinander Wasserstoff > Halogen, 

' Ci-C6-Alkyl , Ci-Ce-Halogenalkyl oder Ci-C6-Alkoxy; 

10 ■ R 7 , R 8 unabhangig voneinander 'Wasserstoff , Halogen, 
Ci-Ce-Alkyl oder Ci-C6-Halogenalkyl ; 

R 9 Wasserstoff, Halogen, Ci-Cs-Alkyl, Ci-C6-Alkoxy, 

C3-C6-Cycloalkoxy, Ci-C6-Halogenalkoxy Ci-C6-Alkoxy- 
15 carbonyl oder Ci-Ce-Alkylaminocarbonyl ; 

2. Verbindungen der Formel I gem&£ Anspruch 1, wobei R 1 folgende 
Bedeutung hat: . 

20 R 1 1st ein ftinf- t oder sechsgliedriger aromatischer Hete- 

rocyclics, der bis zu drei Substituenten R a ' tragt, 

R a '. Halogen, Hydroxy, Cyano, Nitro, Amino, Mercapto, 
Ci-C 6 -Alkyl, Cx-Ce-Halogenalkyl, C 2 -C 6 -Alkenyl, 

25 C2-C$-Alkinyl, Ca-Cg-Cycloalkyl, Ci-C6-Alkoxy, 

Ci-C6-Halogenalkoxy , Carboxyl , Ci~C7-Alkoxycarbonyl , 
Carbamoyl, Ci~C7-Alkylaminocarbonyl, C1-C6-AI- 
kyl-Ci~C6-alkylamincarbonyl , Morpholinocarbonyl , Pyr- 
rol idinocarbonyl , C3.-C7 -Alkyl carbonyl amino , 

30 Ci-Cs-Alkylamino, Di- (Ci-Ce-alkyl) amino, Ci-C 6 -Alkyl~ 

thio, Ci-C6-Alkylsulf inyl , Ci~C6-Alkylsulfonyl, 
Hydroxysulfonyl, Aminosulf onyl , Ci-C6-Alkylamino- 
sulfonyl oder Di- (Ci-Ce-alkyl) aminosulf onyl . 

35 3. Verbindungen der Formel I gem&fe Anspruch 2, wobei die Vari- 
ablen folgende Bedeutung haben 

R 1 Pyrazol, Pyrrol, Imidazol, 1 , 2 , 3-Triazol , 1,2,4-Tri- 

azol oder Tetrazol, welche iiber C oder N gebunden • 
40 sind, oder 2-Pyrimidin, Pyrazin oder 3-Pyridazin, 

wobei R 1 bis zu drei Substituenten R a ' gem^fi An- 
spruch 2 tragen konnen; 



45 R 2 Halogen, Ci-C 6 -Alkyl oder Ci-Ce-Alkoxy; 
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R 3 , R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff , Ci-Cg-Alkyl , 
Ci-Cg-Halogenalkyl, C3~C6-Cycloalkyl oder 
C2-C6-Alkenyl, 

R 3 und R 4 konnen auch zusammen mit dem Stickstoff- 
atom, an das sie gebunden sind, einen ftinf- oder 
sechsgliedrigen Ring bilden, der durch ein Sauer- 
stoffatom unterbrochen sein und einen Ci-C6~Alkylsub- 
stituenten tragen karm; 

R 5 , R 6 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen oder 
d-Cs-Alkyl; 

R 7 , R 8 unabhangig voneinander Wasserstoff oder Halogen; 
R 9 Wasserstoff, Halogen, Ci-Cg-Alky! oder Ci-Cg-Alkoxy . 



4. - Verbindungen der Formel I gemaS Anspriichen 1 bis 3, wobei R 2 

Chlor bedeutet. 

20 

5. Verbindungen der Formel I gemafi Ansprttchen 1 bis 4, wobei die 
Kombination der Substituenten R 5 bis R 9 fttr folgende Bedeutun- 
gen steht : 2-Chlor, 6-Fluor; 2 , 6-Dif luor ; 2 , 6-Dichlor ; 

2 -Methyl, 4-Fluor; 2 -Methyl, 6-Fluor; 2-Fluor, 4-Methyl; 
25 2,4, 6-Trif luor ; 2 , 6-Dif luor , 4-Methoxy; 2 , 4-Dimethyl und 

Pentaf luor . 

6. Verfahren zur Herstellung von 5-Phenylpyrimidinen der For- 
mel I gemafi Anspruch 1, in denen R 1 tiber Sticks toff gebunden 

30 ist und R 2 f\ir Chlor steht, dadurch gekennzeichnet , dafi man 

Thioharnstof f mit einem Phenylmalonalkylester der Formel II, 

*0 R 6 

in der R far Ci-C$-Alkyl steht, zu Verbindungen der Formel III 

III 





45 cyclisiert, die mit Alkylierungsmitteln der Formel IV, 
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R-X 



IV 
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in der R fttr Ci-C6~Alkyl und X ftir eine nucleophil austausch- 
bare Gruppe steht, zu Verbindungen der.Formel V 



V 




0 R 6 



umgesetzt werdeix, welche mit Chlorierungsmitteln in die Di- 
chlorpyrimidine der Formel VI 



VI 



iiberfuhrt werden, die mit Aminoverbindungen der Formel VII 

VII 




R 3 \ .R 4 

T 

H 



zu deri Pyrimidinderivaten der Formel VIII 




VIII 



umgesetzt werden und VIII zu den Sulfonen der Formel IX 




IX 



oxidiert, die durch Umsetzung mit heterocyclischen Verbindun- 
gen der Formel X 



Q.-H 



in der der Cyclus A fur einen ftlnf- bis zehngliedrigen stick- 
stof fhaltigen Ring steht, in die Verbindungen der Formel I 
ttberftihrt werden. 
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7. Verfahren zur Herstellung von 5-Phenylpyridinen der Formel I 
gemafi Anspruch 1, wobei® ftir einen Heterocyclus steht, der 
\iber Kohlenstoff gebunden ist, dadurch gekennzeichnet, daS 
man ein Dichlorpyrimidin der Formel IVa, 

5 



10 




Via 



wobei die Variablen die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen 
haben, mit einem Amin der Formel VII gem&S Anspruch 6 um- 
setzt . 

15 

8. Zwischenprodukte der Formeln VI, Via; VIII und IXgemafi der 
Anspruche 6. und 7, wobei die Kombination der Substituenten R 5 
bis R 9 die Bedeutungen gemciS Anspruch 5 aufweisen. 

r 

20 9. Zur Bekampfung von pf lanzenpathogenen Schadpilzen geeignetes 
Mittel, enthaltend einen ■ festen • oder fliissigen Tragerstoff 
und eine Verbindung der allgemeinen Formel I gemafc Anspruch 
1. 

25 10. Verfahren zur Bekampfung von pf lanzenpathogenen Schadpilzen, 
dadurch gekennzeichnet, da£ man die Pilze oder die vor Pilz- 
befall zu schtitzenden Materialien, Pflanzen, den Boden oder 
Saatgiiter mit einer wirksamen Menge einer Verbindung der all- 
gemeinen Formel I gemaJS Anspruch 1'behandelt. 
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